No 10 


LE JOURNAL DE PHYSIQUE 


ET : 


LE RADIUM 


OcToBrEe 1960 


LE PRINCIPE DE CAUSALITÉ ET LE SECOND PRINCIPE DE LA THERMODYNAMIQUE 


Par JP TERLETSKY, 


ro Professeur à l’Université de Moscou. 
Actuellement en mission au Service des Théories Physiques de l’Institut Henri-Poincaré, Paris. 


Résumé. — On montre que la façon la plus raisonnable d’interpréter le principe de causalité 
est de le considérer comme une conséquence du second principe de la thermodynamique. 

On considère conformément à la théorie de l’information qu’un signal est*une perturbation 
localisée qui transporte de la négentropie. Le second principe et l'intervalle de l’invariance 
d’univers interdisent alors les signaux plus rapides que la lumière. 

Cependant on n’interdit pas en cela des”perturbations localisées transportant de l’énergie et se 
propageant plus vite que la lumière, à condition toutefois qu’elles ne transportent pas de négen- 
tropie, c’est-à-dire si ces perturbations sont des fluctuations statistiques. Ainsi des particules de 
masse imaginaire animées d’une vitesse supérieure à la vitesse de la lumière peuvent être consi- 
dérées comme des réalités physiques. Cependant le processus d'émission ou d'absorption ne peut 
avoir que le caractère d’une fluctuation et se déroule sans modification systématique de l’entropie 
du corps émetteur ou absorbant. 


Abstract. — It is shown that the most reasonable interpretation of the causalit y principle is to 
consider it as a consequence ofthe second principle of thermodynamics. It is considered, according 
to information theory, that a signal is a localized perturbation, transporting negentropy. 
In this case, the second principle and the invariance interval of the universe prohibit signals 
faster than light: However, localized perturbations, transporting energy, and fasten than 
light can still exist, if they do not transport negentropy, that is, if they are statistical fluctua- 
tions. Thus, particles of imaginary mass, moving with greater speed than light, can be admitted 
as physical realities, but the process of emission or absorption can only have the characteris- 
tics of a fluctuation, and arise without any systematical change of the entropy of the emitting 


or absorbing body. 


1. L'orientation causale des événements comme 
conséquence du second principe de la thermo- 
dynamique. — Dans la physique théorique actuelle, 
on utilise souvent, à côté d’autres principes, Île 
«principe de causalité » qui relie tout événement à 
certains événements antérieurs. Il interdit l’inver- 
sion de leurs cours temporel par un changement de 
système de référence (*). De ce postulat, considéré 
comme une loi absolue de la nature, on déduit une 
série de conséquences physiques concrètes. On 
l'utilise par exemple en relativité pour montrer 
l’impossibilité de dépasser la vitesse de la lumiere 


(2) Les physiciens connaissent aussi d’autres expressiors 
de la causalité qui entrent dans le cadre d’une conception 
philosophique plus générale du principe de causalité, 
comme cas particulier de l’interdépendance universelle 
des objets et des phénomènes. Cf. [1], [2]. Dans ce tra- 
vail, nous entendrons par « principe de causalité » le prin- 
cipe énoncé plus haut généralement admis dans la phy- 
sique actuelle. 
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dans le vide pour des signaux ou autres pertur- 
bations localisées transportant de l’énergie. Cette 
déduction est souvent utilisée en théorie des parti- 
cuies élémentaires. 

Bien que le «principe de causalité» soit implici- 
tement considéré, par la majorité des auteurs, 
comme une loi absolue de la nature, on n’en 
connaît pas de formulation physiquement claire et 
mathématiquement rigoureuse. Il n’y a là rien 
d'étonnant, le « principe de causalité » étant indis- 
solublement lié à l'hypothèse de l'orientation des 
processus physiques dans le temps. 

Si l’on considère le « principe de causalité » 
comme une loi physique universelle et absolue, on 
doit en faire autant pour le postulat d’orientation 
temporelle de tous les processus physiques. Mais la 
physique moderne a solidement établi la réversi- 
bilité absolue de tous les processus physiques élé- 
mentaires, c’est-à-dire l’absence de tout choix du 
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sens de l’écoulement du temps dans les phéno- 
mènes miIcroscopiques. 

Cette dernière contradiction peut, cependant, 
être facilement levée si l’on considère le principe de 
causalité comme une loi purement macroscopique, 
c’est-à-dire statistique, qui peut être violée dans le 


monde microscopique. Dans ce cas, on peut le consi- . 


dérer comme une conséquence du second principe 
de la thermodynamique, où comme une formu- 
lation particulière de ce principe. En effet, ce prin- 
cipe sous forme de la loi d’accroissement de l’en- 
tropie contient l’idée d'orientation dans le temps. 

On sait que l’on élimine la contradiction entre la 
non réversibilité macroscopique et la réversibilité 
microscopique à l’aide de la physique statistique 
qui considère le second principe de la thermodyna- 
mique comme une loi purement statistique. C’est 
une loi presque absolue pour les processus macros- 
copiques tandis que dans le domaine microsco- 
pique, il exprime une tendance statistique. 

Étudions de façon plus détaillée cette relation 
entre le principe de causalité et le principe de 
Carnot. Imaginons une chaîne causale d’événe- 
ments, c’est-à-dire un ensemble des systèmes dans 
lesquels se produisent des phénomènes physiques 
tels que le processus dans le système n entraine à 
l'instant suivant un processus dans le système 
n + 1. Par ailleurs le processus du système n est 
conditionné par un processus du système 7 — 1 à 
l'instant antérieur. 

Si cette chaîne d’événements est causale, elle doit 
être irréversible, sinon le processus pourrait être 
inversé dans le temps et alors on aurait un renver- 
sement des rôles entre effet et cause. Mais chaque 
processus irréversible est accompagné d’un accrois- 
sement de l’entropie. Par suite dans chaque sys- 
tème on a une augmentation spontanée de l’entro- 
pie après l’effet du signal transmise par le système 
précédent. 

Du point de vue thermodynamique, cela veut 
dire que chacun des systèmes se trouve dans un 
état d’équilibre métastable dont il est déplacé par 
un apport de négentropie — AS, venue du système 
antérieur et passe alors spontanément dans un état 
d'équilibre plus stable et transmettant au système 
suivant une certaine quantité de négentropie 
— AS,41 (signal suivant) (?). 

Ainsi, il semble possible de procéder à l’analyse 
physique d’une interaction en partant non du prin- 
cipe de causalité (dont on ne connaît pas de formu- 
lation cohérente) mais directement du second prin- 
cipe de la thermodynamique, comme loi physique 
rigoureusement formulée. 

Nous étudierons dans cet article la possibilité 


(?) La quantité — AS, doit être suffisante pour faire 
passer le système d’un maximum relatif de l’entropie à un 
autre plus élevé, en passant par le minimum relatif qui 
sépare les deux maxima. On doit donc avoir [AS[ > Sax, 
— Smin OÙ Smax eSt l’entropie de l’état métastable. 
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d'existence de signaux plus rapides que la lumière 
dans le vide, et, corrélativement, de particules de 
masse propre imaginaire. Nous nous appulerons 
pour cela sur le second principe de la thermody- 
namique, comme loi statistique. 


2. Interprétation d’un signal comme une pertur- 
bation localisée transportant de la négentropie. — 
Précisons d’abord ce que nous entendons par 
«signal ». 

En théorie de la relativité, on appelle habituel- 
lement signal une perturbation localisée dans l’es- 
pace transportant de l'énergie et susceptible de 
provoquer des effets physiques sur un corps absor- 
bant. Cependant, du point de vue thermodyna- 
mique, le signal doit transporter de l’entropie, 
puisque dans ie cas contraire, il ne saurait engen- 
drer des transformations irréversibles et ne saurait 
donc établir de lien causal entre l’émetteur et le 
récepteur (*). Ainsi, nous appellerons signal une 
perturbation localisée qui, en se propageant de 
l’émetteur au récepteur, transporte de la négen- 
tropte. 

Supposons que, lors de l'émission d’une pertur- 
bation localisée, le corps émetteur voit son entropie 
augmentée de AS, et que l’absorption de cette per- 
turbation augmente de AS, l’entropie du corps 
absorbant. Nous appellerons cette perturbation 
signal si AS, < 0. Mais en vertu du principe de 
non décroissance de l’entropie : 


AS; + AS, > 0 (1) 


. donc AS, > 0 et l’émission d’un signal augmente 


nécessairement l’entropie du système émetteur. 

Il est commode pour l’analyse théorique d’intro- 
duire la notion de signal idéal, ou réversible, pour 
lequel AS, + AS, = 0. Il est évident que tous les 
signaux pour lesquels AS, + AS, > 0, sont irré- 
versibles. Un exemple de signal réversible est donné 
par un photon émis par un atome préalablement 
excité et totalement absorbé par un atome iden- 
tique mais non excité. Un exemple de signal irré- 
versible serait donné par une balle tirée par un 
fusil (émetteur) et percutant une {cible (récepteur). 

On peut de même imaginer un « antisignal », 
c’est-à-dire une perturbation localisée dont l’émis- 
sion diminue l’entropie de l’émetteur (AS, < O0) et 
dont l'absorption augmente l’entropie du système 
absorbant (AS, > O0). 

Du point de vue de la thermodynamique macros- 
Copique les antisignaux sont interdits par le second 
principe, c’est-à-dire que l’émission spontanée d’un 
rayonnement avec augmentation de l’entropie de 
l'émetteur pourrait être utilisée pour créer un mou- 


() Du point de vue de la théorie de l'information 
aussi [3], un «signal» doit transporter de l’entropie puisque 
l'information du système absorbant doit augmenter, c’est-à- 
dire que son entropie diminue. Ceci n’est possible que si le 
signal transporte de la négentropie. 
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vement perpétuel de seconde espèce. Cependant du 
point de vue de la physique statistique, les anti- 
signaux réversibles sont possibles comme des fluc- 
tuations d’un certain genre. Dans le monde macros- 
copique, de tels processus sont hautement impro- 
bables (par exemple une balle qui serait sponta- 
nément rejetée par la cible, décrirait à rebours sa 
trajectoire et finalement rechargerait le fusil). 
Cependant ils sont admissibles et, dans le monde 
microscopique, ils peuvent même n'être pas telle- 
ment improbables. 

On peut de même se représenter des pertur- 
bations localisées qui produisent des effets phy- 
siques mais ne transportent aucune entropie 
(AS, = 0 et AS, — 0). De telles perturbations ne 
sont interdites n1 par la thermodynamique macros- 
copique, ni, a fortiori, par la physique statistique. 
On peut conventionnellement les appeler des 
signaux nuls. 


3. Des signaux plus rapides que la lumière sont- 
ils possibles ? — Considérons un signal se propa- 
geant à une vitesse supérieure à la vitesse de la 
lumière dans le vide. Pour plus de simplicité, sup- 
posons-le réversible. On sait, d’après la théorie de 
la relativité, qu’on peut toujours, pour un tel pro- 
cessus, trouver un référentiel de Lorentz dans 
lequel l'instant de l’absorption précèdera celui de 
l’émission, puisque ces événements sont reliés par 
un intervalle du genre espace. Donc, dans ce réfé- 
rentiel, les systèmes émetteur et absorbant 
s’échangent. Il se produit d’abord une diminution 
de l’entropie du système précédemment considéré 
comme absorbant, et ensuite, une augmentation de 
l’entropie du système précédemment considéré 
comme émetteur. En d’autres termes, un signal se 
transforme en un antisignal. Dans la mesure où 
cette transformation ne dépend que du choix du 
référentiel, c’est-à-dire du moyen de représenter le 
phénomène physique, ce processus est interdit par 
le second principe considéré d’un point de vue pure- 
ment thermodynamique, puisque ce principe est 
violé dans un système de référence au moins. 
Cependant, ce processus, de même que les anti- 
signaux en général, n’est pas absolument interdit. 
Il peut se produire comme phénomène de fluc- 
tuation, avec violation du second principe, ce qui 
est permis par la physique statistique. 

Quant aux signaux nuls, c’est-à-dire les pertur- 
bations localisées ne transportant pas d’entropie, 
leur propagation à une vitesse supérieure à celle de 
la lumière n’est interdite ni par la thermodyna- 
mique formelle, ni par la physique statistique. 

Ainsi, les «signaux » plus rapides que la lumière 
sont interdits par la thermodynamique macros- 
copique, de même qu’ils le sont par le « principe de 
causalité». Cependant, les perturbations localisées 
transportant des effets physiques ne sont pas inter- 
dites si elles portent un caractère de fluctuation et 


ne sont pas des signaux au sens thermodynamique 
du terme. Les signaux nuls, qui ne sont pas, à 
proprement parler des «signaux », ne sont pas 
interdits non plus. 


4. La réalité physique des particules de masse 
imaginaire. — Il résulte de ce qui précède que les 
particules plus rapides que la lumière, ou, autre- 
ment dit, les particules de masse propre imagi- 
naire (#) ne sont pas absolument interdites comme 
physiquement irréalisables. Ce qui est interdit, c’est 
seulement l’émission detelles particules comme phé- 
nomène systématiquement reproductible et lié à 
une augmentation de l’entropie de l’émetteur. 
L'émission ou l’absorption de telles particules doit, 
ou bien porter le caractère d’une pure fluctuation, 
ou bien être réversible et ne pas modifier l’entropie 
du système émetteur ou absorbant. 

Évidemment, des phénomènes comme l’émission 
d’un photon par un atome excité ou la désinté- 
gration d’une particule en plusieurs autres (phéno- 
mènes liés à une variation de la masse propre du 
phénomène initial) sont irréversibles et se pro- 
duisent avec augmentation de l’entropie. L’appa- 
rition spontanée du phénomène inverse est peu 
probable. Par conséquent, au cours de tels phéno- 
mènes, l’émission de particules de masse imagi- 
naire doit être un phénomène de fluctuation dont la 
probabilité doit être égale à celle du phénomène 
inverse. 

Cependant, il peut y avoir émission de particules 
de masse propre imaginaire sans variation de la 
masse propre de la particule initiale. En effet, soit 
une particule de masse M se désintégrant en deux 
particules de masses #7, et M,. On a : 


M? — (rl) il P;)? 
— M? + Mi +2(E,E; —P;,P;) (2 


(on suppose ici c = 1). Pour M? > 0,et M5 > 0 
ira  CP;, PF, 2PSetlésaltéenmr = Test 
incompatible avec (2). Mais pour M? > 0 et 
M3 <0,onaEËE, > P;et E, < P, et l'égalité (2) 
est satisfaite pour M, — M si, dans le système de 
référence où P, = Oona: 

E, = — M3[2M. (3) 


Par conséquent, une particule de masse réelle 
peut émettre et absorber des particules de masse 
imaginaire en modifiant seulement l’énergie ciné- 
tique de son mouvement de translation sans 
changer sa masse propre. Cependant, les phéno- 
mènes d'émission et d'absorption doivent être équi- 
probables, puisque l’entropie ne doit varier n1 dans 
un Cas n1 dans l’autre. 

Il est évident que lors de l’interaction d’un sys- 


(4) L’impulsion p, l'énergie € et la masse propre m étant 
liées par les relations m°? c? — e?]c? — p?, p —vefc?, on 
a évidemment m2 < 0 si v > cet p et € réels. 
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tème composé de particules de masses réelles avec 
un gaz de particules de masses imaginaires, l’entro- 
pie du système initial ne doit pas varier. Ainsi une 
particule de masse réelle se déplaçant dans un gaz 
de particules de masse imaginaire, peut changer la 
direction de son mouvement, mais conservera son 
énergie moyenne de sorte qu’il ne saurait appa- 
raître de force dissipative dans l’interaction avec 
les particules de masse imaginaire. 

Ainsi, les particules de masse propre imaginaire 
et plus rapides que la lumière peuvent, dans des 
microprocessus réversibles, être considérées comme 
physiquement possibles. Cette déduction ne con- 
tredit pas la théorie de la relativité considérée 
comme théorie quadridimensionnelle de l’espace- 
temps. Ceci à condition de rejeter l’idée d’un carac- 
tère soi-disant absolu du « principe de la causalité » 
et de le considérer seulement comme une consé- 
quence du second principe de la thermodynamique. 

Il est aisé de voir que l’existence de particules de 
masse imaginaire entraine celle de systèmes de 
masse propre réelle mais négative, prévus depuis 
longtemps par Dirac. Inversement, des systèmes 
formés de particules de masses propres de signes 
opposés peuvent avoir une masse propre totale 
imaginaire. En effet des particules de masse ima- 
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ginaire peuvent avoir une énergie positive ou néga- 
tive suivant le choix du système de référence, 
puisque leur quadrivecteur impulsion-énergie est 
du genre espace. Il s'ensuit qu’on peut trouver un 
système de telles particules, dont l’énergie totale 
sera négative, et l'impulsion totale nulle. La masse 
propre totale du système sera alors réelle mais néga- 
tive. Réciproquement, un système formé de parti- 
cules de masses propres réelles mais de signes 
opposés peut avoir une impulsion totale non nulle 
avec une énergie totale égale à zéro. D’après la for- 
mule M? — e x) — ( Pa) où €; et P, sont 
k - & 


les énergies et les impulsions des particules qui 
constituent le système, la masse propre de celui-ci, 
M sera alors imaginaire. e | 

On peut, de la sorte, lever la principale objection 
contre l’existence des particules à masse négative 
prévues par Dirac, pourvu qu’on considère le prin- 
cipe de causalité comme un principe statistique. 

En conclusion, je voudrais remercier bien sincè- 
rement M. Louis de Broglie pour l'intérêt qu’il a 
accordé à ce travail, ainsi que J. P. Vigier et 
G. Lochak pour les discussions que j’ai eues avec 
eux sur ce sujet. 


Manuscrit reçu le 1€ juin 1960. 
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ÉTUDE EN FONCTION DE LA TEMPÉRATURE DE LA VARIATION DE SENSIBILITÉ PHOTOÉLECTRIQUE 
D’UNE CELLULE AU SÉLÉNIUM SOUMISE A UN CHAMP MAGNÉTIQUE 


Par Mie J. VINCENT, 
Attachée de Recherches au C. N. R.S., Marseille 


et GEORGES BLET, 
Maître de Recherches au C. N. R. S., Marseille 


Résumé. — La sensibilité photoélectrique d’une photopile au sélénium est diminuée par appli- 
cation d’un champ magnétique parallèle à la couche d’arrêt. Cette diminution dépend de la lon- 
gueur d’onde et présente un maximum vers À = 0,7 y : elle est d’autant plus faible que la tempé- 


rature est plus basse. 


Abstract. — The photoelectric sensitivity of a selenium photocell is decreased when a magnetic 


field is applied in a direction parallel to the barrier-layer. 


This decrease is dependent on the wave- 


length and a maximum is observed at about À — 0.7 x : the lower the temperature thesmaller the 


decrease. 


Le courant de court-circuit d’une cellule à couche 
d'arrêt au sélénium diminue avec le champ magné- 
tique d’une façon sélective par rapport à la lon- 
gueur d’onde [1]. Nous allons étudier cette varia- 
tion de sensibilité en fonction de la température de 
la cellule. 


1. Dispositif expérimental. 
A) Cryosrar. — La cellule C, est soumise à un 


abaissement de température réalisé au moyen d’un 
cryostat (fig. 1). Celui-ci est constitué par deux 
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F1c. 1. — En bas à droite de la figure, 
lire À au lieu de B. 


vases Dewar A et B. : A, de diamètreintérieur 10cm, 
contient de l’azote liquide ; B, de diamètre inté- 
rieur 1,5 em, en verre pyrex non argenté, vient se 
placer entre les pièces polaires de Pélectro-aimant 
et s’emboîter sur une colonne en çuivre. 


A une extrémité de cette colonne se trouve la 
cellule C, et à l’autre une plaque en cuivre D qui 
plonge dans l’azote liquide, C, se refroidit par 
conductivité thermique. Une résistance À bobinée 
sur la colonne permet d’ajuster la température à la 
valeur désirée et de la faire varier depuis 167 °K 
jusqu’à une température supérieure à la tempé- 
rature ambiante. Un thermocouple placé contre la 
cellule repère la température. 


B) MONTAGE OPTIQUE (fig. 2). 


pre 


F1. 2. — L: lampe 6 V —5 A, à tension stabilisée. 
F : filtres Wratten Kodak ou interférentiels. 
Cet C : Deux cellules rondes allemandes mon- 
tées sur laiton de mêmes caractéristiques 
ayant 7 mm de diamètre utile (type Falken- 
thal et Presser). 


2. Principe des mesures, — La méthode utilisée 
est une méthode de zéro, le courant photoélectrique 
débité par chacune des cellules C, et C, se compen- 
sant exactement en l’absence de champ, la cellule 
se comportera comme si elle était en court-circuit. 

Les variations À; du courant photoélectrique 
sous l’action du champ magnétique sont étudiées 
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au moyen de l’amplificateur galvanométrique A [2] 


(fig. 3). 


Er: 


Le circuit d’entrée de l’amplificateur est cons- 
titué par le galvanomètre G. Celui-ci au moyen de 
la résistance À, est amené au zéro lorsque le champ 
magnétique est nul, il subit une rotation 0, corres- 
pondant à une variation À, du courant photoélec- 
trique sous l’action du champ. Le déplacement du 
spot produit aux bornes de la cellule double, qui 
est un des éléments de À (fig. 4), une tension diffé- 


L 


F1G. 4. — P : projecteur. 
G : galvanomètre. 
cellule double : lampe 920. 
double triode : Ecc 82. 


rentielle A,. Cette tension appliquée aux grilles 
d’une double triode donne l’amplification néces- 
saire sous une impédance de sortie faible. 

Une résistance de contre-réaction R, prend les 
valeurs successives : 23,24 MQ - 94 MQ — 
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7,23 MQ — 3,498 MQ — 1,135 MQ et 0,465 MQ 
et permet de donner au coefficient d'amplification 
une valeur qui rend possible les lectures sur le 
millivoltmètre V. , 


, 


SCHÉMA DE L'AMPLIFICATEUR GALVANOMÉTRIQUE 
- (fig. 4). — A la température ambiante et dans les 


conditions où le phénomène est maximum (partie 
rouge du spectre) on déterinine un certain nombre 
de points avec un galvanomètre étalonné, ce qui 
pour une résistance de contre-réaction À, donne le 
coefficient d'amplification. 


3. Résultat des mesures. — Ces mesures ont été 
faites sur une cellule réactivée [3] c’est-à-dire qui a 
récupéré une sensibilité voisine de sa sensibilité à 
la température ambiante. 

A) MESURE A CHAMP CONSTANT (fig. 9, Ta- 


L30 N/; xa0* 


20 


Nm ee 
4000 6000 8000 A 


F1G. 5. — Variation de Ai/i en fonction de la longueur 
d'onde pour H — 10 000 Oe aux 3 températures : 
393 0K, 298 0K et 1670 K. 

1) — 298 0K 
2) — 353 0K 
3) — 167 0K 


bleau 1). — Les courbes sont tracées pour un 
champ magnétique Æ — 10 000 Oe. 


TABLEAU I 
Aa &825 5075 6275 5425 5725 5980 6375 6750 7000 7400 7800 8000 8600 
An .102 3,72 5,9 ! 8,4 0,1 3.9 2,9 Fr 8 
us RD ON 8,35. 11,2 - 18,45 22019-04322 DDR Te 
Aiji.104 19,7 10.88.21 055010851295 
TUE BAC 20 0 
Aii.104 3,8 6,05 5,65 8,2 410,75 11,32 11,8 977011750097 4,55 


T = 1670K 
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La courbe (1) correspond à 7 — 298 0K. La 
_ cellule CG; n'étant pas identique à celle utilisée au 
cours des mesures [1]; les résultats en valeur 
absolue sont différents, mais l’allure du phénomène 
estidentique. 

La courbe (2) tracée de 5 000 À à 7 000 À corres- 
pond à une élévation de température de 80 °C au- 
dessus de la température ambiante, soit 


T-— 353 °K. 


La courbe (3) correspond à la température la plus 
basse atteinte avec l’azote liquide, soit T — 167 0K. 

Ces courbes montrent que : a) la diminution de 
sensibilité photoélectrique de la cellule varie en 
sens inverse de la température ; b) à la précision de 
nos mesures, la répartition spectrale du phénomène 
semble peu modifiée. 


B) MESURE A CHAMP MAGNÉTIQUE VARIABLE 
(fig. 6, Tableau IT). — Les courbes donnant la 
variation de sensibilité photoélectrique en fonction 
du champ magnétique conservent la même allure 
aux diverses températures. Une même courbe repré- 
sente les variations AÀ;4 en fonction de Æ pour 
N—=16-750 À,°T — 298 0K et pour À = 6 375 À, 
DICO CR 


Interprétation des résultats. — Quand un flux 
lumineux irradie le contact métal-semi-conducteur 
d’un redresseur au sélénium une force électro- 
motrice apparaît de part et d’autre de cette jonc- 
tion donnant naissance à l'effet photo-voltaique. 
D'autre part lorsqu'une lame de semi-conducteur 
éclairée sur une face, est placée dans un champ 
magnétique parallèle aux faces, une tension dite 
tension de Kikoïn apparait entre les extrémités de 
la lame perpendiculairement au champ. L’inter- 
action de ces deux effets constitue le phénomène 
étudié qui résultera de la déformation de la barrière 
photo-voltaique par le champ de Kikoïn. 

En effet, l’action d’un champ magnétique [4], [5] 
sur Jes niveaux électroniques d’un semi-conducteur 
est de les diviser en une série de sous-bandes par un 
effet analogue à l’effet Zeeman dans les spectres 
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F20Ai/;x 10+ 1 


L 15 


2 
8 

10 
5 de VERRE 
0 5000 10000 À 


Fic. 6. — Variation de Ai/i en fonction du champ magné- 
tique À — 6 750 à la température ambiante et à 


167 K. 
À Fe 
1) 6750 À  2980K 
AIG T0 RAGTIOR 
2) 6375 À  2980K 
3) 6375 À  1670K 
&) 6395 À .3530K. 


atomiques et de provoquer un déplacement + LA 
des niveaux d’impuretés et de conduction. A cet 
effet s’en ajoute un certain nombre d’autres tels que 
la quantisation des orbites électroniques de la 
bande de conduction, l’augmentation d’énergie 
d'activation des impuretés, le changement de 
mobilité des porteurs. 

Il en résultera un déplacement du niveau de 
Fermi, d’où une modification de la barrière photo- 
voltaïque et une modification de la courbe de 
sensibilité spectrale de la cellule. Lorsqu'on intro- 


TABLEAU II 
Hoersted 11 000 10000 9000 8000 7000 6000 5000 4000 3000 2 000 
Aji 104 20 18,1 470$ 1558404185 12,491 40,7 m1 7,56 5,5 
1 = 6 760 À T — 298 0K 
Aÿyi.104 11,9 11,7 10,43 9,83 9,4 9,07 9,071 279 
T = 1670K 
Ai 104 10,9 11,32 ‘11,09 9,4 9,5 7,95 6,8 
T = 2980K 
N—=6375 À © A;y.104c 12,3 10,58 10 9,38 9,81 7,85 4,53 
T = 167 0K 
Aÿyi.104 17,04 16,21 15,614 13,88 11,68 10,2 Bel ya 0 


1353 0K . 
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duit le paramètre température, il faut modifier 

Se ss 
l'équation du niveau de Fermi au moyen d'un 
terme en [u|H/KT, le phénomène variera comme 
1/T ce qu’on a constaté. 


Conelusion. — L'action de la température sur la 
modification de sensibilité photoélectrique d’une 
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cellule au sélénium confirme la variation de struc- 
ture électronique amenée par le champ. Toutefois, 
l'effet auquel on a affaire est très complexe et une 
meilleure connaissance de la structure de bande du 
sélénium semble nécessaire pour en faire la théorie. 


Manuscrit reçu le 7 mai 1960. 
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à REVUE DES LIVRES 


Linpsay (R. L.), Radiations mécaniques (Mechanical radia- 
tion.) Un vol. relié de 415 p.,16 X 23 cm, MacGraw-Hill, 
Londres, 1960, pris 77 sh 6 d. 

Excellent exposé des phénomènes vibratoires dans les 
milieux matériels gazeux, liquides et solides. Ouvrage de 
physique théorique dont les exposés mathématiques sont 
simples et clairs. Chap I, Théorie générale des ondes. — 


II, Ondes progressives. — III, Conditions aux limites, 
analyse harmonique. — IV, Ondes sur les cordes. — 
V, Ondes dans les membranes. — VI, Ondes dans les 


milieux élastiques. — VII, Ondes dans les tiges et plaques. 
— VIII, Ondes sur les milieux incompressibles, vagues. 
—IX, Ondes acoustiques dans les fluides. — X, Ondes 
atmosphériques, marées, ondes sismiques. — XI, Ondes 
acoustiques en milieu clos. 

Enfin signalons spécialement le chapitre XIT, d’un grand 
intérêt et dont les matières sont rarement exposés : absorp- 
tion, dispersion, phénomènes de relaxation dans les liquides 
Cavitation, diffraction par le son, ultra-sons et deuxième 
son dans l’hélium liquide. 


J. Winter. 


DEN HarToG (J. P.), Vibrations Mécaniques (traduction 
française de Mechanical vibrations). 4 vol. de 476 p., 
16 X 25 cm, relié, Dunod Paris, 4960, prix 65 NF. 
Excellent ouvrage sur la théorie et les applications tech- 

niques des vibrations ; livre d’une grande clarté, avec de 

nombreux exemples et des listes d'exercices. Utile pour les 
étudiants et les professeurs air.si que pour les ingénieurs. — 

I, Cinématique des vibrations. — 11, Systèmes à un degré 

de liberté. — III, Systèmes à deux degrés de liberté. — 

IV, Plusieurs degrés de liberté. — V, Moteurs multicylin- 

driques. — VI, Machines tournantes. — VII, Vibrations 

auto-entretenues. — VIII, Systèmes à caractéristiques 
variables. Systèmes non linéaires. Les méthodes avancées, 
telle que celle de Rayleigh, sont exposés avec applications 

D Uere Les développements d'analyse délicats sont 

évités, 


J, WINTER. 


Bowpen (F, P.) et Tapor (D.), Friction et lubrification. 
Traduit de l'anglais par C. Fric. (1 vol. 11 X 26 cm, 182 p., 
Dunod, Paris, prix 11,50 NF.). 

Les travaux du Pr Bowden et ceux de ses élèves sont 
bien connus des spécialistes du frottement. Ils représentent 
un apport considérable à la connaissance du mécanisme 
physique du frottement entre solides. 

Ce livre est un résumé critique des connaissances actuelles 
— faits et théories — concernant les différents aspects du 
frottement. En rappelant les travaux de Léonard de Vinci 
et ceux d’Amontons, les auteurs montrent que l’on savait 
depuis longtemps que les questions de frottement ne sont 
pas aussi simples que le laissent prévoir les lois de Coulomb. 

Ils examinent d’abord le frottement entre solides non 
lubrifiés : des méthodes physiques, nombreuses et modernes 
permettent d’atteindre le mécanisme fondamental par des 
mesures de température, de structure des surfaces, de 
microéchanges de matières. Les films d’oxydes ont une 
importance très grande. Les contacts réels entre solides se 
font en un petit nombre de points et ce sont les propriétés 
des corps en ces points qui interviennent dans le frotte- 
ment. Les considérations théoriques développées condui- 
sent à des applications pratiques immédiates telles que : 
métaux anti-friction, skis pour grande vitesse, paliers auto- 
lubrifiants, ete. 

Les auteurs étudient également les frottements avec 
lubrification fluide et lubrification limite ou onctueuse, 
l'influence des additifs sur les propriétés des huiles et l’inci- 
dence des théories développées à ce sujet sur les problèmes 
de mécanique et de métallurgie : influence du jeu entre 
pièces sur la lubrification, laminage, usinage, etc. 

, Ge petit livre est un résumé bien fait de ce que l’on 

connaît sur le frottement, en particulier, sur le frottement 

non lubrifié. Conçu en physicien, n’utilisant que les déve- 
loppements mathématiques strictement nécessaires à l’expli- 
cation des Théories, il s'adresse à la fois aux chercheurs et 
aux ingénieurs, spécialistes ou non des questions de frotte- 
ment. Il comporte de nombreuses références, incomplètes en 
ce qui concerre les travaux de langues allemande ou russe. 

La traduction est bien faite. Nous regretterons toutefois 

quelques anglicismes qui ont leur équivalent en français. 


J. MiILLET. 
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É EFFETS QUADRUPOLAIRES 
DANS LA RÉSONANCE MAGNÉTIQUE NUCLÉAIRE DES ALLIAGES DILUÉS 


Par A. BLANDIN ET J. FRIEDEL,, 


Service de Physique des Solides, Faculté des Sciences. — Orsay. 


Résumé. — Les fortes variations d'intensité de la résonance magnétique nucléaire dans les 
alliages dilués sont dues à la variation de densité électronique Ap créée à grande distance par les 
impuretés dissoutes. Aux noyaux distants de r d’une impureté, Ao a la forme : 


Cte X cos (2kr r + o)/fr 


et donne lieu à un gradient de champ ayant la même variation avec la distance et une constante 
dépendant fortement du caractère s, p ou d des fonctions d’onde au niveau de Fermi du métal 
pur. Les différents cas (alliages d’Al, Cu) étudiés expérimentalement sont discutés sur la base de 
cette théorie. Des conclusions analogues ont été obtenues simultanément par Kahn et Vosko [18]. 


Abstract. — The strong intensity changes in the nuclear magnetic resonance of dilute alloys 
are the consequence of the electronic density oscillations Ap which are created at large distances 
by the dissolved impurities. 

For a nucleus at a distance rfrom an impurity, Ab is proportional to the function cos (2krr + ©) fr° 
and gives field gradients of the same asymptotic form, multiplied by a constant depending strongly 
on the s, p or d character of the Bloch wave functions at the Férmi level of the pure metal. The 
experimental results for Cu or Al base alloys are discussed. Analogous conclusions have been 


simultaneously obtained by Kohn and Vosko [181. 


I. Introduction. — Les résultats expérimentaux 
de Bloembergen et Rowland [1] et de Rowland [2] 
sur les alliages à base de cuivre et d'aluminium 
indiquent de très forts abaissements de l’intensité 
des raies de résonance magnétique nucléaire du 
cuivre ou de l’aluminium pour de très faibles con- 
centrations d’impuretés. Ces résultats impliquent 
l’existence de forts gradients de champ électrique 
au voisinage des impuretés suffisants pour rendre 
. inobservables les résonances des voisins (jusqu'aux 
75 voisins dans certains cas). 

L'origine de ces gradients de champ a été assez 
mal comprise jusqu’à présent. L’objet de cet article 
est de montrer qu’ils ne peuvent être créés par des 
effets purement élastiques [3], mais qu’ils sont la 
conséquence des oscillations de charge électronique 
créées par les impuretés : ces oscillations étudiées 
par Friedel [4] ont permis d’expliquer les variations 
du déplacement de Knight dans les alhages [5] et 
les propriétés magnétiques des alliages à impuretés 
de transition [6]. Elles donnent des gradients de 
champ à grande distance de la forme 


À cos (2krr + @)/r° 


où À et o sont des constantes. À dépend fortement 
de la nature des fonctions d’onde au niveau de 
Fermi. 

Dans le paragraphe 2, les principales conclusions 
expérimentales sont sommairement rappelées. Le 
paragraphe 3 traite des effets élastiques, le para- 
graphe 4, de la diffusion des électrons de Bloch par 
une impureté, dans une méthode de Wigner-Seitz 
étendue. On en déduit les variations de densité 
électronique et les gradients de champ ($ 5). Ceux- 


ci sont évalués au paragraphe 6. Enfin le para- 
graphe 7 rassemble les résultats obtenus et les com- 
pare aux résultats expérimentaux. 


II. Les résultats expérimentaux. — Dans les 
alliages de cuivre et d’aluminium [1, 2], les raies de 
résonance nucléaire ne sont pratiquement pas dé- 
placées et gardent la même largeur que dans les 
métaux purs ; mais leur intensité décroît très rapi- 
dement pour de très petites concentrations 
(< 0,1 %) d’impuretés. Ceci s’explique dans un 
modèle du «toutou rien » imaginé par Bloembergen 
et Rowland [1,2, 3]. L’impureté crée des gradients 
de champ g: pour tous les noyaux soumis à un 
gradient de champ supérieur à une valeur q, déter- 
minée de sorte que le déplacement du 1% ordre 
dans la fréquence de résonance des raies statellites 
(3/2 <— — 1/2 ; 31/2 1/2 pour un spin 
nucléaire Z — 3/2) soit de l’ordre de la largeur de 
raie, les raies satellites ont des fréquences de réso- 
nance trop différentes et les atomes ne participent 
plus à l'intensité totale. Si g < go, au contraire, 1l 
n’y a aucun effet. L’intensité 7 de la résonance 
correspondant aux raies satellites doit alors suivre, 
aux petites concentrations €, une loi de la forme : 


Log T[1, = n Log (4 —c) æ— nc, (1) 


n étant le nombre d’atomes entourant une impu- 
reté et soumis à un gradient de champ supérieur 
à q,. Gette loi est bien vérifiée et donne des valeurs 
de n de 98 et 130 pour les alliages AI Zn et AI Mg 
pour une valeur de q, égale à 6.102 cmr$. 

Dans le cas des alliages Cu Zn, c’est un effet du 
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second ordre qui est observé. Le modèle de Bloem- 
bergen et Rowland doit être meilleur dans ce cas, 
car les gradients décroissent vite sur les premiers 
voisins et les déplacements de fréquence dépendent 
des carrés des gradients de champ. Il donne n — 18 
pour 99 —1,5:107 em. Les valeurs deg, s0nt 
calculées en prenant de même que Rowland [3] la 
valeur critique du déplacement de fréquence égale 
à 5 kilocycles. , 


III. Rôle des déformations élastiques. — Bloem- 
bergen [3] a étudié l’effet des déformations élas- 
tiques : celles-ci produisent un gradient de champ 
à la distance r 
où er 

TA 

est le changement relatif du rayon d’équilibre a de 
l’impureté par rapport au rayon rA de la matrice. 
À est un facteur numérique lié à la matrice qui 
tient compte de la distorsion des couches atomiques 
internes dans le réseau perturbé. Pour expliquer les 
résultats expérimentaux, il est nécessaire de 
prendre des valeurs de à égales à 30 et 60 pour 
Paluminium et le cuivre. Mais, en traitant comme 
une déformation élastique la présence d’une impu- 
reté B dans la matrice À, on trouve pour le rayon 
d’équilibre a [7] : 


DL=RTA 
DBTA 


XA 


XB 


où X4 et X3 sont les compressibilités de A et B 
et x — 1 + v/2(1— 2v), v étant le module de 
Poisson de la matrice A. La différence rpg — rx est 
donnée par la variation de paramètre cristallin 
avec la concentration mesurée aux rayons X, par 
exemple [8]. Dans le cas des alliages AI Zn et Al Me, 
alors que ra — 1,58 À on trouve pour a respecti- 
vement : 1,56 À et 1,70 À. Les effets sont très 
différents alors que les nombres n tirés des mesures 
de N. M. R. sont du même ordre : 98 et 130. Claire- 
ment, les gradients de champ créés dans le cristal 
par la distorsion élastique due aux atomes B ne 
permettent pas de comprendre ces résultats. 

De récentes expériences d’Averbuch et al. [9] ont 
confirmé ce point de vue : en effectuant la réso- 
nance magnétique nucléaire sur du cuivre écroui 
et en mesurant aux rayons X les distorsions du 
cristal, on peut obtenir une mesure expérimentale 
du facteur À ; on trouve pour le cuivre, comme 
ordre de grandeur, À æ 1, au lieu de à = 60 pro- 
posé par Bloembergen. 

L'ensemble de ces considérations permet de con- 
clure qu’il faut chercher ailleurs l’origine des impor- 
tants gradients de champ que l’on observe dans les 
alhages. l'explication donnée ici est que les gra- 
dients de champ sont créés par le changement de 
répartition électronique autour des impuretés. 
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IV. Structure électronique d’une impureté dans 


l’approximation de Wigner-Seitz. — La variation … 


de densité électronique créée en un point autour 
d’une impureté et le gradient de champ que l’on en 
déduit dépendent fortement de la position du point 
dans la cellule de Wigner-Seitz auquel il appartient. 


- Il faut donc, ainsi que cela sera vérifié dans les 


conclusions, traiter la perturbation due à l’impu- 
reté avec précaution, c’est-à-dire en dehors de 
approximation des électrons libres (1). 

La méthode présentée ici est une extension de la 
méthode de Wigner-Seïtz [10]. Un traitement ana- 
logue a déjà été utilisé par Roth [11]. Une démons- 
tration simple en est présentée ici. Elle est basée 
essentiellement sur le fait que les surfaces d’énergie 
constante sont sphériques. 

Soit 

y = eùr.k u(r, k) 


la fonction de Bloch de vecteur d’onde k, où u(r, k) 
est périodique. L’équation donnant u(r, k) est : 


ÊA + 2[E(k) — V{r)] } ufr, k) 
+ Zi ulr, k).k — ufr, k) k? = 0. 
En développant u(r, k) et E(k) en série de k, on 


cherche de manière générale les solutions de l’équa- 
tion de Schrôdinger d’énergie Æ sous la forme : 


F = ulr, — iv) x(r) 
où y n’opère qu’à droite. On obtient ainsi : 
ur, — iV) [E(— 1V) — F1 x{r) = 0. (2) 


Dans l’approximation de Wigner-Seitz, E ne 
dépend que de £? et dans chaque cellule assimilée 


à une sphère, u(r, k) a la symétrie de révolution 


autour de k ; alors les solutions de 
ERA E]x=0 


vérifient l’équation (2). 
Si k est tel que Æ(k?) — E, les solutions de 


A +k)x= 0 


sont solutions de (2). 
En particulier, elles peuvent prendre la forme : 


ur, — i) YP(Q) (kr) (4) 


où YŸ? est l’harmonique sphérique usuelle et j{kr) 
la fonction de Bessel sphérique régulière à l’origine. 
En prenant l’origine au centre d’une cellule ato- 
mique, les solutions (4) ont la symétrie sphé- 
rique (lm) à l’intérieur de la sphère centrale : en 
effet, dans l’expression de u(r, — iv), y n’inter- 
vient que sous la forme r.y. 

Si on introduit une impureté dans la cellule cen- 


(3) 


m 
UE 


(1) On pourrait se demander s’il n°y a pas un effet simi- 
laire dans le cas du Knight shift des alliages dilués. En fait, 
il n’en est rien (cf. appendice). 


4 x 10 
| trale, créant un potentiel perturbateur V;(r), 
} l'équation (2) est transformée en : 
u(r, — iV) [E(-— iV) — E] œ(r) 
+ Vr(r) ufr, — iv) @lr) = 0. (5) 
En définissant l'opérateur Wp(r, — 1A) par : 
u(r, — iV) Wr(r, — iV) = Vr(r) ulr, — iv), 


le. l’équation (5) est remplacée par : 


Mur VE iv) — E + Wolr, — iY)] or) = 0. 


Dans l’approximation de Wigner-Seitz et avec 
un potentiel VL(r) sphérique et nul à l'extérieur de 
la sphère de Wigner-Seitz, ufr, — iy) et 
Wo(r, — iy) ne dépendent que de r et d/or et 
Péquation (3) devient : 

[Et NN 2 (r, ni] SE (6) 


On peut analyser les solutions d’énergie donnée 


. en fonctions de symétrie ({m) à l’intérieur de la 


sphère : 


FT (Q) fitr) 


pm — 
à l’extérieur de la sphère, elles seront de la forme : 
ufr, — iV) YF (Q) [cos à j(kr) — sin dy u(kr)]. 


Les quantités à, sont exactement les analogues 
des déphasages dans la théorie de la diffusion de 
particules non soumises à un potentiel périodique. 
On peut les calculer soit en ajustant les fonc- 
tions of et leurs dérivées à la surface de la sphère 
de Wigner-Seitz, soit en résolvant l’équation (6) : 
si l’on se borne, dans le développement de Æ(k) 
et de u(r, k) aux termes du second ordre en k, 
l'équation (6) devient 


À + 2m* [E — We (2) | 0 (7) 


où m* est la masse effective de bas de bande. 
Si 


u(r, k) = uolr) + ik. uolr) TRE 


ù uolr) AVrp 
We (rs) = Pet) = 
_ [utr)]?dVp d 
Fe Are 


L’équation (7) justifie l’emploi d'électrons libres, 
en particulier dans les calculs de résistivité des 
alliages [4, 12]. 


V. Variations de densité électronique et gradients 
de champ. — De la forme (6) des fonctions d’onde 
se déduit la variation totale de densité électro- 
nique Ap,(r) au point r pour grand r. 
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Le terme principal pour grand r de of est : 


Yr'(Q) 
kr 


ou — ufr, — iV) sin (er + Ô —? 


i(er+ +) 


—i(ur+ a] 
e 


Meg ÊE K)e 
— ufr, — K) 


: r : 
OU HE — RE et les fonctions u(r, K) sont norma- 


lisées à l’unité dans l’unité de volume. 
On en tire, en utilisant le fait que 


u*(K) = u(— K) : 


Le LEP = Lie 


{ [u(r, K)]2 ei2kr(e2i5, — 1) + ce l 


Il vient alors pour Ab,(r) : 


Aea(r) = D (1) 
De 2 E(2kr +8 
sin 1! [u(r, K)? eil2kr+ » — cc } dk 
0 


et en prenant le terme principal pour grand r, par 
intégration par parties : 


SU (21 + 1) sin dŸ 


î kr? r° 


Apa(r) — 


où [u(K)]? signifie fonction w au carré et non 
: r 
module au carré ; Kr — kr, kr et 5} sont le 


vecteur d’onde et le déphasage ! au niveau de 
Fermi. Pour des électrons libres, le résultat serait 
simplement : 


ApÀ = 


, ONF 
2 En) 12 _. - M co (2kr + 57), 
résultat qui peut s'établir directement (Friedel [4]) 
et se mettre sous la forme : 


A = — rs cos krr + o] (9) 


2 
« et © étant déterminés par : 
œ COS g=5 2-1} (21 + 1) sin 257 (10) 
« Sin ® — D (— 4} (27 + 1) sin? 57. 
Les ne de densité électronique données 
par (8) ou (9) ne dépendent que des fonctions 


d’onde et de la diffusion au niveau de Fermi. Comme 
elles sont obtenues dans l’approximation à un élec- 
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tron, on peut se demander quelle est leur validité | 


et si l'interaction coulombienne entre électrons ne 
modifie pas profondément ces résultats. On peut 
montrer qu’il n’en est rien et qu’à grande distance, 
on trouve des résultats analogues en tenant compte 
de l’interaction. 


Une autre question est de savoir l’erreur com- : 


mise en confondant la valeur asymptotique pour 
grand r avec la valeur exacte. En fait, on peut 
vérifier que, même pour la distance r correspondant 
aux premiers voisins, la formule (9) est assez bonne, 
dans le cas d’électrons libres. On peut donc raison- 
nablement espérer qu’il en est de même dans le 
cas des électrons de Bloch. 

Ab(R) étant la variation de densité électronique 
en R, Z la charge de l’impureté écrantée par la 
répartition Ap(R), le tenseur de champ gradient 
en R, créé par les champs extérieurs au noyau est 
alors : 


il 


— f (Ae(R) — Z3(R)) gp d° 


G(Ri) — 

En supposant que la répartition de charges a la 

symétrie de révolution autour de R; (ce qui est 

vrai en moyenne à la limite des grands R;), on 
obtient pour la composante suivant R: : 


CR) ee 0 ; [Ae(R) — Zô(R)] nt dr (11) 
où P, est le polynôme de Legendre d’ordre 2, r et 0 


ayant la signification donnée sur la figure 1. 


HEGare 


La plus grande partie de la charge est située 
dans la cellule de Wigner-Seitz entourant l’impu- 
reté et possède la symétrie sphérique dans l’appro- 
ximation de Wigner-Seitz utilisée ici. Pour cal- 
culer G(R:i), on peut donc procéder comme suit : 
comme la charge Z écrantée est pratiquement 
concentrée dans la cellule centrale, on considère 
une sphère (S) ayant approximativement les di- 
mensions de la sphère de Wigner-Seitz et contenant 
exactement une charge : 


Ao(R) d’R = Z. 
Las 2e Z 


L'ensemble de cette charge et de la charge Z à 
écranter donnent un gradient de champ nul à 
grande distance (à l’ordre 1/R$). Il suffit alors 
d'évaluer l’influence de Ao(R) à l'extérieur de la 
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sphère : on peut alors confondre Ab(R) avec sa. 


forme asymptotique A4p(R) : 
— 2 f AeaR) 


La contribution importante vient des charges à 
proximité du noyau R; et on limite l’intégrale 
donnant G(R:) à la sphère de Wigner-Seitz entou- 
rant R; (1). A l’ordre 1/Rf, on peut négliger la varia- 
tion de À dans le terme en 1/R$ de Abpr(r) et 
confondre Kr avec KF — kr RilRi. On obtient 
alors : 


d?#: 


> 0 
GA) = LE 


cos (2kr Ri + ©) 


G{R;) = À . 
aAVeCE 
et 
e - Le AREE Iu(r, Khjje 22 (COS 0) sa Vase, (3) 


« et © sont définis par (9). 

Le cas d'électrons libres donnerait exactement 
u — À ainsi qu’un calcul direct peut le montrer. 
u représente donc l'influence de la structure de 
bandes au niveau de Fermi du métal pur. 


VI. Évaluation des gradients de champ. — Le 
calcul numérique des gradients de champ nécessite 
la connaissance des constantes «, ® et u. 

« et © ne dépendent que des déphasages au 
niveau de Fermi; 1ls peuvent en principe être 
calculés en connaissant le potentiel et raccordent 
les fonctions d’onde à la surface de la sphère de 
Wigner-Seitz entourant l’impureté. Mais la con- 
naissance exacte du potentiel de l’impureté n’est 
pas essentielle : en effet, pratiquement seuls les 
déphasages s et p sont appréciables et on impose 
d'autre part deux conditions, la règle de Friedel [4]: 


2 
Z=22(1+1)87 


qui garde sa validité dans l’approximation utili- 
sée [11] et la portée moyenne du potentiel. On 
peut donc utiliser un potentiel assez grossier et 
obtenir des résultats acceptables. 

Les déphasages utilisés dans le cas des alliages 
de cuivre ont été calculés par Blatt [12] dans 
Papproximation des électrons libres et avec un 
potentiel en puits carré de rayon r,, en tenant 
compte de l’effet de taille : cela revient à remplacer 
dans la règle de Friedel la différence de valence Z 
entre l’impureté et la matrice par 


84 — TA 
Z 
TA 


Zett = Z - 


? 


(:) Geci n’est vrai que pour des densités électroniques 
assez fortement concentrées sur les noyaux (ce qui est le 
cas pour les métaux considérés plus loin). L’appendice B 
traite le même problème avec des électrons libres: les 
gradients sont alors beaucoup plus faibles. | 


(2) 


| No10 


} où z est la valence de la matrice. Le tableau I 
Hu donne les valeurs de « et @ ainsi calculées pour les 
{n alliages de cuivre. Il est à noter la forte variation 
… de « avec Ze qui devrait pouvoir être observée 


|| expérimentalement. 


TABLEAU I 


Valeurs des constantes « et ® dans les alliages de cuivre 


Impureté Zn Ga Ge As 
œ 0,28 0,65 1,3 1,74 

o en radians 1,87 3,67 4,31 4,88 
Zett 0,89 1,84 2,81 3,73 


Pour les alliages d’aluminium n’ayant pas les 
valeurs calculées de déphasages, on a simplement 
_ ajusté les valeurs de à, et à, de manière à satisfaire 
la règle de Friedel et obtenir la résistivité 
mesurée [13] qui, dans l’approximation de Wigner- 
Seitz, est donnée par la même formule que pour 
des électrons libres [14]: 


kr ñC 
| zkpe? 


Dis ir) 
1 


Cette méthode doit être assez bonne car le rayon 
d’écran dans l’aluminium est plus petit que celui du 
cuivre et l’influence des déphasages d, déjà peu 
importante dans le cas du cuivre, doit être négli- 
geable. Le tableau IT donne les valeurs trouvées. 


TABLEAU II 


Valeurs de Ô6, 91, « et 
dans les alliages Al Zn et Al Mg 
(A en uQ cm par at. %) 


Zett A do Ô “ e 
D 600 0 0 0,7152 0,228 0.87 5,11 
Mg —1,68 0,60 —2,403 — 0,078 0,51 2,12 


Le coeffic'ent dépend des fonctions d’onde au 
niveau de Fermi du métal pur. C’est une constante 
_ pour chaque série d’alliages. Un rapide calcul 
numérique montre que les effets observés dans 
l’aluminium et le cuivre ne peuvent être expliqués 
si l’on ne tient compte que de la partie s des fonctions 
périodiques u(r, kKx). (Dans le cas du cuivre, on 
obtiendrait une. valeur de x voisine de l’unité.) 
_u dépend très fortement du caractère (1) p et d 
des fonctions d'onde. 


(4) Les caractères s, p, d.. des fonctions u(r, K) est 
ainsi défini. Soit : 
ulr, K) — ds us(r) + & up(T) + da ua(?) etc... ; 
les fonctions u(r, K w(r) … étant normalisées à l’unité dans 
l’unité de volume, on a : 
1 = Jef? + lapl? +... 
las? est la mesure du caractère s. 
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. Dans le cas de l’aluminium, le caractère p est 
important ainsi que le montrent les calculs de 
Heine [15]. Un caleul par la méthode des ondes 
planes orthogonalisées donne pas © 5 (voir Appen- 
dice C). En fait, pour expliquer les résultats expéri- 
mentaux, une valeur de ua, égale à 15 est nécessaire. 
Cette différence n’est pas étonnante car le calcul 
par ondes planes orthogonalisées tient mal compte 
du fait que certaines régions de la surface de Fermi 
pour lesquelles yÆ(k) est petit ont un caractère p 
très marqué. Un calcul plus détaillé serait néces- 
saire, en sortant de l’approximation de Wigner- 
Seitz. Mais alors le calcul de la diffusion devient 
délicat. 

Dans le cas du cuivre, les caractères p et d 
doivent être importants. En tenant compte uni- 
quement de la partie d des fonctions d’onde, il 
faudrait un caractère d de l’ordre de 0,1 pour 
rendre compte de la valeur déduite de l'expérience 
Uca-= 30. 


VII. Comparaison aux résultats expérimentaux. 
— Avec la valeur 41 = 15, les gradients de champ 
pour les voisins d’un atome de zinc ou de magné- 
sium sont donnés dans le tableau III. La limite qo 


TABLEAU III 


Valeurs des gradients de champ (en 1021 cm—°) 
dans les alliages AI Zn et Al Mg 


Pts 011 022 112 022 013 222 123 004 “Es 024 
24 

Nombre 125 624 12) 305 8 (6), 02e 

ni 0 78 26 9,3 10,8: 4,7 0,6 149 2,0 2,14, 

Mg 196, 42.15 47 95 11: 7,203.3 3903 


a été choisie égale à 6.10?! cm ainsi que 
Rowland [2] le suppose. On obtient en particulier 
des gradients pour les premiers voisins égaux à 78 
et 125.102 cm3, Rowland donne la valeur limite 
de 120.102 cm pour observer une déformation 
de la raie de résonance par effet du second ordre. 
Cet effet est effectivement observé dans le 
cas AI Mg, mais non dans le cas AI Zn. L'ensemble 
de ces résultats en particulier la variation du 
nombre n de 98 à 130 pour Zn et Mg est bien 
expliquée par le modèle proposé. 

Dans le cas des alliages Cu Zn, il est nécessaire 
d’avoir des gradients de 150.102! cm3 aux sites 
des premiers et seconds voisins. Avec lion = 30, on 
obtient pour les premiers, deuxièmes et troisièmes 
voisins les valeurs de gq : 225, 155 et 25.102 cm #. 

En conclusion on peut dire que les résultats 
expérimentaux sont quahtativement bien compris 
par la théorie ci-dessus. La principale imprécision 
vient de la valeur numérique du coefficient u, qui 
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est estimé assez grossièrement à 5 pour l'aluminium. 
Mais les valeurs de 15 et 30 pour AI et Cu sont 
raisonnables et on peut penser qu’un calcul détaillé 
des fonctions d’onde au niveau de Fermi donnerait 
des résultats voisins de ces nombres. 

Deux faits essentiels caractérisent cette théorie : 


d’une part l’influence de la structure des bandes est . 


d’amplifier fortement les effets qui seraient obtenus 
avec des électrons libres. Un effet analogue est sans 
doute la cause des très fortes réductions d'intensité 
de résonance nucléaire observées dans les semi- 
conducteurs InSb et GaSb [16] contenant de 
petites concentrations d’impuretés. D'autre part, 
l'existence d'interactions à grande distance dans 
les métaux (7,5 À pour le cas AI Mo) est soulignée. 
Ce fait est à rapprocher des interactions entre 
impuretés magnétiques dans les alliages dilués 
Cu Mn [6]. Dans les deux cas, les effets à grande 
distance ne dépendent que de la diffusion au niveau 
de Fermi. 


Appendice A : Sur le déplacement de Knight. — 
Aux sites d’un noyau. u(r, k) ne dépend de k que 
sous la forme Æ? ; en effet, dans u(r, k), k apparait 
sous la forme k? ou (k.r) multiplié par une fonction 
finie pour r — (0. Ce résultat est d’ailleurs évident 
car, dans l’approximation de Wigner-Seitz, 1l n’y a 
aucune direction privilégiée. 

Les fonctions y?{(Æ:) et œo7(R:) sont donc, en 
dehors de la sphère centrale : 


XP(Ri) = TT (Q) jk, Ri) u(Ri, k?) 


o (Ri) —= YF (Q) [cos 4 Jlk, R:;) — sin dy r(k, Ri)] u(R;,k?) 


et le changement relatif de densité au point r, et 
au niveau de Fermi est : 
Ae(r) 


on = D (22 + 1) À Urban) — JEU 79] sin? 8E 


— Jr rhru(kr r) sin 251 \. 


C’est exactement la même formule que dans le 
cas d'électrons libres [5]. 


Appendice B : Calcul du gradient de champ pour 
des électrons libres. — Si les électrons ne sont pas 
soumis à un potentiel périodique, la répartition de 
charge électronique Ap(r) autour de l’impureté à 
la symétrie sphérique. Le potentiel en À est alors : 


- 


1 R “x 
V{R) = RAR) Agf(r) 4x r2 dr— f. T° AGF(r) 4x rdr 


il +00 +09 
A 1e ApF(r) 4x r? dr — f ApF(r) 4 r dr. 
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(On a utilisé le fait que AbX(r) sommé sur tout. 
l’espace est égal à Z.) 
La composante radiale du champ est : 


27 1 


& +co : 
E(R) — si rm ApF(r) 4n r? dr, 


d’où le gradient : 
3 dE ee 2 +oco Fin ; 
GR) =S = — 7 J AbEr) dr? dr — &rp(A) 


à grande distance de l’impureté : 


DTA ee 0 G ChP CARTE œ) 
ApF(r) = 27? Tè 
et 
GR ne CU (BA). 


9 rx? R>? F 


Le gradient G(R) ainsi calculé est le gradient 
total créé par les charges extérieures et sur le 
noyau ; le gradient G,(R) créé par les charges 
extérieures est donc : 


GR) = G(R) + To(R) 


__8x « cos (2kr À + +) 
7 3 2x F5 (B.2) 


Dans le cas d’électrons libres, le coefficient p est 
donc égal à 1. 


Appendice C : Caleul de 41. — Dans l’approxi- 
mation des bandes sphériques, on prend comme 
fonctions d’onde approchées les fonctions : 


FK(r) = ofeikr — as Vis — a3 T'as — Gop Ÿ 2p] 


OÙ Fes Fos, op Sont les fonctions d’ondeatomiques | 
de l’ion Al*** calculées par Hartree [17]. Les 
coefficients js, des €b Gap Sont déterminés de façon 
que V(r) soit orthogonale aux fonctions atomiques 
internes. « est un coefficient normalisant la fonc- 
tion Wx(r) à l’unité dans l’unité de volume. 
Dans le système d’unités atomiques, les valeurs 
des coefficients pour # — kr sont : 
Gays = 0,32 


Gos = 9220 Œop = 1,61 i 


et 
x — 1,06. 


En analysant [Px(r)]? en harmoniques sphé- 
riques, et en reportant dans (13), on en tire : 


UA1 5: 


Manuscrit reçu le 4 mai 1960. 
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REVUE DES LIVRES 


. Desroucues (J. L.) et Arscnzimanx (F.), Les systèmes de 
corpuscules en théorie fonctionnelle (1 vol. 17,5 X 24 em, 
126 pages. Actualités Scientifiques, Hermann, Paris, 1959). 


Ce troisième ouvrage constitue avec les deux premiers 
(La quantification en théorie fonctionnelle, Gauthier-Villars, 
Paris, 1956. Corpuscules et champs en théorie fonc- 
tionnelle, Gauthier-Villars, Paris, 1958.) Les fondements 
d’une nouvelle théorie microphysique intitulée Théorie fonc- 
tionnelle, proposée par M. J. L. Destouches. Dans les deux 
premiers livres, seul est envisagé le cas d’un corpuscule 
unique, mais comme ce qui a un intérêt physique fait 
intervenir un grand nombre de corpuscules, l’étude des 
systèmes de corpuscules paraît nécessaire. 

On découvre dans ces livres le souci d’une recherche de 
cohérence interne et les efforts de construction d’une base 
solide de la Théorie, qui est présentée sous une forme 
rarement trouvée dans les autres livres de Physique : 
l'esprit de synthèse et de rigueur règne partout dans ces 
ouvrages, qui appliquent la Logique à la Physique Théo- 
rique. 

Dans le premier chapitre de celui-ci, les auteurs répètent 
- les raisons qui les conduisent à représenter un corpuscule 
par une fonction, et définissent rigoureusement un système, 
une partie d’un système et un corpuscule par la considé- 
ration d’un ensemble fondamental de grandeurs univalentes 
complètes. On y trouve enfin les raisonnements sur la 
nécessité d’une ordination formelle des corpuscules formant 
le système. 

Le chapitre suivant, qui occupe une partie considérable 
de l’ouvrage, est consacré à l’étude de la prévision, pro- 
blème principal de la Physque, puisqu'il est la connexion 
entre la Théorie et l’Expérience. La prévision s’exprime 
par une fonction de probabilité qui dépend de ce que Pon 
cherche à prévoir et de ce que l’on sait sur le système. 
L'élément de prévision, qui est une fonctionnelle de l’onde 
physique, obéit à une équation intégrale dont la forme 
explicite est donnée. Comme le phénomène de création et 
d’annihilation des corpuscules se produit réellement dans 
les expériences, la fin de ce chapitre est réservée à son 
étude. Les auteurs l’ont traité par la méthode de décom- 
position. F: 

Le chapitre 3 concerne l’indiscernabilité des corpuscules 
de même espèce. Le principe de Dalton de l’atomisme est 
renforcé, les relations de discernabilité et d’indiscernabilité 


formulées. Ensuite, la question d’objectivité des notions de 
discernabilité et d’indiscernabilité est posée : comme la 
substituabilité des corpuscules dépend des résultats de 
mesure, une réponse négative semble plus juste. Si la 
Mécanique ponctuelle admet le principe de discernabilité 
et la Mécanique ondulatoire l’indiscernabilité, la Théorie 
fonctionnelle adopte une attitude plus souple : ni la discer- 
nabilité ni l’indiscernabilité ne sont adéquates. Cette ques- 
tion se trouve alors liée aux conditions de limitation : on 
distingue le cas non relativiste du cas relativiste où la loi 
des signaux intervient. On arrive ainsi à la conclusion que 
la théorie des signaux et la théorie de l’atomisme ne se 
contredisent pas et qu’il existe une théorie consistante qui 
les englobe. Enfin le principe de Pauli est mentionné som- 
mairement. 

Au chapitre suivant, les auteurs établissent les équations 
fondamentales du système. Le caractère objectif des fonc- 
tions propres et leurs rôles ont été soulignés. Profondément 
différente de la Mécanique ondulatoire des systèmes de 
Schrôdinger, la Théorie fonctionnelle n’exige pas la consi- 
dération de l’espace fictif de configuration ; on dispose de 
plusieurs équations pour décrire le système, ce qui est 
analogue au principe fondamental de la Mécanique clas- 
sique des systèmes de points matériels. Les raccordements 
avec la Théorie de Schrôdinger (Mécanique non relativiste), 
de Dirac (Mécanique relativiste) et de De Broglie (Théorie 
de fusion) ont fourni aux auteurs les éléments nécessaires 
pour déterminer la forme des équations fondamentales 
(principe de la masse). Ensuite, les ondes à phase linéaire 
et les ondes limites déduites du principe d’inertie sont 
mentionnées. 

Les deux derniers chapitres sont consacrés aux calculs. 
Les considérations sur la structure du centre de gravité en 
Mécanique classique ont suggéré aux auteurs de définir 
l’onde moyenne et l’onde barycentrique. Les mouvements 
autour du centre de gravité en Mécanique classique corres- 
pondent aux équations d'ondes d’écart et d’ondes relatives 
en. Théorie fonctionnelle. 

Ce troisième livre forme avec les deux premiers une base 
complète de la Théorie fonctionnelle. Cette nouvelle théorie 
se montre féconde en ouvrant des perspectives nouvelles 
pour la meilleure description des phénomènes physiques et 
pour l’approche d’une théorie du champ fondamental. 
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INFLUENCE DE LA VARIATION DU COEFFICIENT DE CONDUCTIVITÉ THERMIQUE 
AVEC LA TEMPÉRATURE SUR LA PROPAGATION DE LA CHALEUR EN RÉGIME PÉRIODIQUE 


Par L. SICARD, L. EYRAUD, J. ELSTON et Cu. EYRAUD, 
C. E. A., Faculté des Sciences et Institut National des Sciences Appliquées de Lyon. 


Résumé. — La solution de l’équation de Fourier n’est pas connue dans le cas où le coefficient 
de conductibilité thermique des matériaux est fonction de la température. Une solution approchée 
permet d’apprécier l’erreur commise sur la détermination expérimentale du coefficient de diffu- 


sivité thermique par la méthode d’Angstrôm. 


- 


Abstract. — The solution of the Fourier equation is not known in the case where the thermal 


conductivity coefficient of the materials is a function of the temperature. 


An approximate 


solution permits us to calculate the error incurred in the experimental determination of the 
thermal diffusivity coefficient by the method of Angstrôm. 


La détermination expérimentale du coefficient de 
diffusivité thermique des solides par la méthode 
dynamique d’Angstrôm a fait l’objet de différents 
travaux [1], [21], [3], [4]... 

Cette méthode consiste à entretenir une pertur- 
bation thermique périodique sur la face plane d’un 
échantillon et à suivre les réponses de thermo- 
couples convenablement placés à différentes dis- 
tances de la surface d’attaque. Nous avons indiqué 
les conditions expérimentales dans lesquelles 1l 
convient d'effectuer les mesures sur des matériaux 
de dimensions finies. Elles résultent d’un com- 
promis entre la fréquence ; l’influence des bords et 
la distance des couples. 

Nos calculs avaient été établis en supposant 
négligeable le taux de variation dX/d@ du coef- 
ficient de conductivité thermique, en raison du 
faible gradient de température utilisé pour la 
mesure. 

Cette hypothèse nous conduisait à admettre que 
la variation des constantes thermiques avec la 
température était sans effet appréciable sur le 
régime périodique entretenu dans le matériau. 

L'objet de cette note est de montrer l’influence 
du taux de variation du coefficient de conductivité 
thermique avec la température sur la propagation 
de la chaleur en régime variable. Nous constaterons 
que les résultats des mesures, dans les conditions 
expérimentales indiquées, ne sont pratiquement 
pas affectés par cette correction. 

Dans le cas d’un solide semi-in fini, homogène et 
isotrope limité par une face plane soumise à une 
perturbation thermique uniforme sinusoïdale de la 
forme 0 = 0, + 6, cos wt l’équation générale de 
Fourier 


1 dK£ —, 
D PC dû grad A 
s'écrit 


2 
ee role (1) 


où Æ est le coefficient de conductivité thermique 
du matériau, fonction de la tempéra- 
ture seulement, 
0 la masse spécifique, 
C la chaleur spécifique de l’unité de volume, 
( la température au point M, 
t le temps. 


Considérons une fonction intermédiaire f(x, t), 
0 étant une fonction de f seulement. L’équation (1) 


devient 
DATE d®0, 1 dKJa0, K dOdf do 
6) Bt co) en vw 


Déterminons la fonction 6(f) par la condition 
obtenue en annulant le coefficient de (2f/ox)? soit 
KO, 1 dk ao 

pC df? = a6 (a) de 
La fonction f est alors solution de l’équation de 
Fourier simplifiée 


(3) 


os 


da? 


| 
SH lh 


K 
SC (4) 
1° solution approchée. — Les coefficients X/oC 


et (1/0C) (dK/d0) variant peu, nous les suppo- 
serons constants. 


En posant 
| —K Si, es. pc = b _ d’où -KJoC — 1J0b 
l’équation (3) devient 
d? 6df? = a(d0/af)?. (5) 
La solution s’écrit 
P — «0 — Log (Q — af) 24 (6) 


où P et Q sont des constantes arbitraires qu’on 
peut prendre égales à zéro. Alors 


Î = — (1[u)e—c®. (?) 
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Les conditions aux limites étant 


0(0, t) — 6, + 04 cos wt 
f(0, t) ETS (1 [c) e—%0o eiGal,cosot) 


_ On peut développer efti#üscos® Lar les formules de 
|  Schomilch 


0,9=—£ et | ru) + 2 S (— 1)1 7,(x0,).cos no | 


n=l 

(8) 

où 

ANTILE 1 z\°?r 
LE (5) à rlr ni ) 

fonction de Bessel modifiée. 
La relation (8) est un développement de Fourier 
de la fonction f(x, t) pour la valeur x = 0. Comme 


la fonction f satisfait à l’équation simplifiée de 
Fourier (4), on peut écrire, en posant 


u = Vawb]2 = Vof2D et D=— KlfeC 


fe, 9 = —5e| 4e + ufati) (9) 


1 2 S (—1}n 1,(00,) e 448 cos (not — ux Va) | 
n=1 
Le terme Ax provenant d’un gradient de tempé- 
rature constant superposé (problème du mur en 
régime permanent) 
et 
0(x, 4) = — (1x) Log [— af(x, 1]. 
Comme 0, € 1/«, on peut remplacer le loga- 
rithme par les premiers termes de son dévelop- 
pement en série : 
A 2 


0? A 
fx, t) = : Paseg z + + [e—2ux — 1] + Le 


(10) 


+ (4 — Ax) 0, e—U# cos (ot — ux) 


2 
_ e—?2u® cos (2 ot — 2ux) 


. 


2 e 
_ e —uV2 cos (2 ot — ux V2) 


2e solution approchée. — L’équation (2) 
d26 , dÆd0\? 
Et as (af) — 
s’écrit 
d /d6\ , dÆdô 
Fer dû df 
différentielle totale de X(d6/df) — 1/B ou B est 
une constante, d’où 


df = BK d6. 


(11) 
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Soit 0, la température moyenne autour de 
laquelle est effectuée chaque mesure, X, la valeur 
du coefficient de conductibilité thermique du maté- 
riau à cette température. Si 0, est l'amplitude de 
l'attaque thermique sinusoïdale (0, petit), on peut 
admettre que À suit une loi de la forme 


K = Kilt œ(0 06)] 


(12) 
(11) s'écrit 

df = BKol1 — «(0 — 6,)] dô 
f étant une fonction arbitraire on peut choisir la 


constante d'intégration B telle que BK, — 1. 
En intégrant (11) on trouve alors 


Ÿ = (0 — 05) — (x/2) (8 — 066)? + Cte 


on prendra la constante égale à zéro. 
On trouve facilement 6(f) en résolvant l’équation 
du second degré 
(&æ]2) u?— u + f — 0 avec (14) 


dont le discriminant est À = 1 — 2af, et comme « 
est petit 


(13) 


VA = V1 — 2ofr 1 — of — (x2[2) f2. 
D'où les deux solutions 


SR ee fee 


œ (2 


EL AEA To (Te 


œ 


ua(f) 


HAS 


Comme « est petit, l’équation (13) nous montre 
que x et f sont du même ordre de grandeur ; il en 
résulte que seule la solution w,(f) convient 
d’où 


0 = 09 + f + («/2) f?. (15) 
Les conditions aux limites étant 
0(0, &) — 6, + 0, cos «t 
on a d’après (13) 
f(0, t) = 01 cos ot — (x/2) 07 cos? ot 
f(0, &) = — (xf4) 02 + 0, cos «ot — (xf4) 07 cos 2ot 


f(x, t) satisfaisant à l’équation de Fourier sim- 
plifiée (4) dans laquelle nous supposerons Æ et LC 
constants pour de petites amplitudes 0;,, on peut 
écrire 


er, = OX — 0} + 0, eu cos (ot — x) 


2 > 
= e V2 cos (2wt — ux V2) 


avec u = Vof2D et D = K,fpC 


diffusivité thermique du matériau à la température 
moyenne (4. 
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Le terme Qx provenant du gradient de tempé- 


rature continu superposé. 
D’après (15) et en se limitant aux termes du 


second ordre : 
0 = 0, + Qr + («02/4) [eux — 11 — (20° 72) x? 
+ (1 + aQx) 0, eux cos (ot — ut) 


(16) 


+ (a02[4) e—?uz cos (2 ot — 2ux) 
—_ (02/4) e 4/2 cos (2œt — px V2). 


On retrouve bien la même formule qu'avec la 
première solution approchée précédente avec 
À = — Qu. 

La solution (16) fait apparaître un régime per- 
manent superposé à un régime variable composé 
d’un terme fondamental 


(4 + «Qx) 0,e—ux cos (ot — ux) 
et d’harmoniques. L’harmonique 2 comprend deux 
composantes 


(x02/4) e—?u& cos (2 ot — 2ux) 
et 
— (402 f4) eV cos (2 ot — ux V2). 


h 


[2 
ser, A, 


Ces deux composantes ont pour modules res- 
pectifs 


Vi = (a03fh)e—2ue et  V, — (a02 fa) e—v#V2 
et pour phase 
P1 = 2ot — 2ux 
Po = 2 ot — ux V2. 
En prenant le premier vecteur comme axe fixe de 
référence, le deuxième vecteur ayant même origine 
est déphasé par rapport au premier de 


D = y pr — ut 1/2) 
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Le vecteur différence W a pour amplitude maxi- 


mum le maximum d'amplitude de V,soit 
x0? [4. 
L’amplitude maximum de l’harmonique 2 est 


donc «62/4 soit une amplitude relative par rapport 
au fondamental de &0,/4. 


Interprétation des résultats. Application aux 


mesures de la diffusivité thermique de l’oxyde de 
beryllium. — La détermination expérimentale du 
coefficient de diffusivité thermique des solides con- 
siste à mesurer l’amplitude de la composante sinu- 
soidale 0, e#% cos (ot — x) en deux points d’abs- 
cisses respectives x, et x, dans l’échantillon. 

La formule (16) nous montre que les mesures 
peuvent être affectées par deux termes correctifs 
dus à la variation du coefficient de conductibilité 
thermique Æ avec la température. 

1) À basse température, l’oxyde de beryl- 
lium BeO est relativement bon conducteur. 


Le gradient de température permanent 
Q # — 29/cm est faible et [«Q] & 1. 
à 
6 = 000 A = DS dE 0 = 22e 
1 dK & 
œ —= 


K, dô 1 000! 


Si 0, — 1 0C l’amplitude relative de l’harmo- 
nique 2 est environ 


«0,[4 — 1/1 000. 


L’harmonique 2 a donc une influence négligeable 
sur la mesure. 

2) À haute température, BeO devient moins 
conducteur et le gradient permanent devient plus 
important Q # — 259/em à 1 000 0C, « — 1/1 000 
donc l’amplitude de l’harmonique 2 est négligeable. 

Par contre, le rapport des amplitudes du fonda- 
mental aux deux points d’abscisses x, et x, devient 


1x OT 1 
eU(ts—21) ARENA — —1— 
1 Fa0e eE 000 
Q = — 250/cm 
aQ — — 25/1 000 ts = 6/10cm  -x, — 2/10 cm. 


Dans ces conditions la diffusivité thermique est 
entachée d’une erreur par défaut de 


son extrémité décrit une spirale logarithmique 
d’équation AOL, — Le) = — pe se 0 
Le Ce) 1000 10 100 ee 
CA RC A RTE Manuscrit reçu le 4 juin 1960. 
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ÉTUDE GÉNÉRALE DU RETOUR A L'ÉQUILIBRE D'UNE PARTICULE AU SEIN D'UN PLASMA 
(FORMALISME DE FOKKER-PLANCK) 


Par J. SALMON, 


Faculté des Sciences, Caen. 


Résumé. — Examinant le problème du retour à l'équilibre d’une particule test au sein d’un 
plasma en équilibre, l’auteur cherche à expliciter complètement l'expression de l’opérateur de 
Fokker-Planck. Il étudie ensuite les conditions de cohérence, c’est-à-dire la possibilité pour le 
développement obtenu de traduire le retour de la particule test à l’état maxvellien et discute 
des limites de validité de la formule de « Rosenbluth, MacDonald et Judd ». 


Abstract. — The author examines the problem of the return to equilibrium of a particle in a 


plasma and completely explains Fokker-Planck equation. 


After that, he studies the possibility 


of interpreting the return of the test particle to Maxwellian distribution, using the development 


which is obtained. 
approximation. 


19 Introduction. — Le problème du retour à 
l’équilibre au sein d’un plasma totalement ionisé 
d’un petit nombre de particules injectées avec une 
distribution initiale donnée est examiné dans le 
cadre de l’opérateur de Fokker-Planck. 

Le plasma est constitué par des ions de masse mi, 
NO de charge — Ze et de concentration NW; en équi- 
L libre thermique avec des électrons de masse Me 
: et de charge e. Les fonctions de distribution de 
vitesse des particules met mi, soit Fe(Ve) et Fi( Vi), 
sont maxwelliennes à la température T. 


me \#2 _!mePe? 
EP =EN: (= 5) 2KT (1) 
Fi(Vi) = al mi J'er (2) 
Dico Hal} 6 


K, constante de Boltzmann). 
La condition habituelle de neutralité est satis- 


faite soit : 
Ne = Zi Mi. (3) 


Les particules injectées ou particules test ont une 
masse m, une charge — Ze et une fonetion de 
distribution f(®, t) (£ temps, © vitesse d’une parti- 
cule), qui ne dépendra en fait dans ce problème 
que du module v de w. Leur concentration est 
. supposée assez faible pour qu’on puisse négliger les 
interactions entre particules m vis-à-vis des inter- 
actions entre les particules m» et celles du plasma. 
On considère également que la distribution des 
vitesses de ces derniers n’est pas perturbée par la 
présence des particules m. Dans ces conditions on 
recherche l’évolution de la fonction de distri- 
bution (v, t) à partir de la distribution initiale fin(v) 
vers la distribution d'équilibre en : e#"2ET, 


20 Équation de Fokker-Planck. — L'équation 
générale d'évolution de la fonction f s'écrit dans 
ces conditions : 


Sf1t = O(fF) + O(fFe). (4) 


He discusses the validity limits of the Rosenbluth, MacDonald and Judd 


La notation 0 (fFi) désignant l'opérateur de colli- 
sion relatif aux particules m et m; et 0 (fF,) celui 
relatif aux particules mn et m.. 

Choisissons un repère fixe Æ£ constitué de trois 
axes rectangulaires défini par les trois vecteurs 
unitaires E,, E,, E;. 

Les composantes du vecteur vitesse & sont dési- 
gnées par V4, Vo €b Va. 

L’équation d'évolution de f s’écrit en utilisant 
l’opérateur de Fokker-Planck. 


3 
D Re PR ee) 
Es 


S 
OÙ; 


3 3 ; 
2ù … _ LÉ Av An >e + < Av An >]. (5) 
< Av; >, désignant la valeur moyenne par unité 
de temps de la variation Av; de v sous l'effet des 
collisions avec les électrons, < Av; >; la même 
quantité relative aux ions, < Av; Av; >, la 
valeur moyenne du produit des variations par 
unité de temps de v; et v; pour les électrons et 
< Av; Av; >; cette même quantité pour les ions. 

La possibilité de décomposer l’opérateur de colli- 
sion en deux opérateurs se déduisant l’un de l’autre 
par la substitution des ions aux électrons permet 
en fait de ramener le problème posé au problème 
plus simple que constitue le retour à l’équilibre de 
particules m au sein d’un gaz constitué par des 
particules M, de charge — Ze et de concentration 
N, la fonction de distribution F(V) des parti- 
cules étant bien entendu maxwellienne. 

My? 
HET. (6) 


M \#2 
F(V) — N (xx) e 


L’équation de Fokker-Planck s’écrit alors : 


5? 
1 < Av An >. 


5f 3 5 À .1$ 3 
mn +5 22 5 50; 
7) 


DE j 
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Il est intéressant d'utiliser un symbolisme mieux 
adapté. 

Soit < Av > le vecteur de composantes < Av; > 
et Y l'opérateur : 


8 
veDE (8) 


Le premier terme du second membre de (7) 


s'écrit 
—Ÿ.f < Av >. 
Soit maintenant S le diadyc de composantes 55 
Sir Se S'i3 
So S22 S23 
S 31 S'32 Sas 


le bol 
FRE 


> . 7 
V .. S désigne la quantité 


ENT 52 
VS =D 1] 
5? * ? S 
ne LE TE 12 + su (9) 


Désignons par AS le diadyc de composantes 
< Av; Avy > l’équation de Fokker-Planck s’écrit : 


J=_yi<Ao>+;VI<AS>. Ud 


Ôt 
Transformons les composantes d’un vecteur et 
d’un diadyc dans un changement d’axes trirectan- 
gulaires de même origine. 
Les repères E’ et £” étant définis par les vecteurs 
unitaires E°, E,, Es et E, E;, E;, les composantes 
d’un vecteur v se transformant selon la formule : 


3 


Dj — 2 (E;.Ef) vf, 


(11) 
et les composantes d’un diadye S selon la formule : 


3108 
Sr = 2 2 (E5.Ex) (Eÿ Er) Si. 


(12) 
Si S” est diagonal on a : 
3 
Sÿÿ — > (E;.E?) (B;.Eÿ) Se. (13) 


_ 
+ 

39 Calcul de Av et de AS. — Le calcul des 
> 


—., 
quantités < Av > et < AS > est très lourd. 
Nous nous efforcerons de le présenter de manière 
aussi simple que possible. Dans une collision entre 
une particule m et une particule M la vitesse v 
de la particule m est reliée à la vitesse V, du centre 
de gravité des particules m et M et à la même 
vitesse relative © — V(— u) par les formules 


CDN TAN} (14) 


_ (15) 


Cire 


JOURNAL DE PHYSIQUE 


254 
N° 10. 
Comme V, est invariant dans une collision la 


variation Av de v est reliée à la variation Au de uw 
par la relation 


Av — Au. (16) 


M 
m + M 
Par suite le vecteur < Av > et le diadye 

> 


=> 
< AS > sont reliés au vecteur < Au > et au 
— 
_ 
diadye < Au > au moyen des relations 


ne (17) 


SAN? ne AE 
% M 5 
F < Av; Av > —= (5) < Au; Auÿ > (18) 


< Au; > désignant la valeur moyenne de la varia- 
tion par unité de temps de u; et < Au; Auy > la 
valeur moyenne du produit par unité de temps des 
variations Au; et Au; de u, et uy. 

Désignons par 0 et © les angles de déviation 
de uw (le module restant conservé) dans une collision 
par o(w, 0) la section efficace différentielle dans le 
repère du centre de masse par dV l’élément de 
volume dans l’espace des particules M on a : 


ne = [ rw) av [ff ou, Bju Au sin 0 40 del 


(19) 


= [ rw) av L[° 1e o{u, 0) u Au Auf sin 6 dé del 
(20) 


Le crochet du second nombre représente la valeur 
moyenne pour toutes les collisions relatives à un 
vecteur V donné. Il faut ensuite sommer sur l’en- 
semble des vitesses des particules #. 

On écrira encore : 


Ne = friv) LAN (21) 


Au eee ‘. F(V) dV Au; Au (22) 


> 


_ 
et l’on désignera par Au et Au le vecteur et le 
diadyc de composantes Au; et Au, Auy. 


a) CHOIX DE REPÈRES GONVENABLES. — Nous 
avons fait choix d’un premier repère trirectan- . 
gulaire Æ (E;, E;, E3) lié au laboratoire par rapport 
auquel nous caleulerons finalement les composantes 

> 


_ 
du vecteur < A% > et du dyadyc < AS >. 

Pour effectuer facilement les intégrations nous 
ferons choix de deux repères mobiles £’ et £". 


1 unitaires et deux à deux orthogonaux. 


Farc et 


es 


Si l’on désigne par v, «, B les coordonnées sphé- 
> riques du vecteur v, on a : 
E..E, — COS & E,.E, — sin œ cos 
E; E, — sin x sin Ê 


” 


E..E, = 0 E,.E, = sin £ (24) 
TH D COLE 

D OPEN DA = sin & A = COS COS D 

E,.E, COST SIC: 


Le repère £” sera défini par trois vecteurs unt- 


e premier sera défini par les vecteurs E{, Ef et E; 
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taires et deux à deux orthogonaux Æf, Eÿ et E: 
tels que : 


# u A ” 4 1 fé 1 
Eee E, = E; AE; E; = E AEs (25) 


Les coordonnées sphériques du vecteur # dans 
le repère £’ sont u, «' et B’. Les coordonnées sphé- 
riques du vecteur w! vitesse relative après collision 
dans le repère £" sont u, 0 et ©. 


b) CALCUL DES COMPOSANTES. — On a dans une 
collision 


u'—u = Au = — uf1 — cos 6) E; 


+ u sin 0 cos oE, + u sin 0 sin @Æ. (26) 


F 


Ficees: 


Dans le repère £” les composantes du vecteur Au 
et du diadyc Au sont : 


Au; = — ul1 — cos 6) 
Au | Au; = usin 0 cos + (27) 
Au, = usin 0 sin 


ANA NT = (il cos 0)? 
Auf Aus — — u?{1 — cos 0) sin 0 cos © 
Auf Au; = — u?{1 — cos 0) sin 0 sin 
ire Aus Au; = — u?{[1 — cos 0) sin 0 cos 
Au Aus Aus = u? sin? 0 cos? © (28) 


Aus Aus = u? sin20 Sin p cost? 
Aus Au; = — u?(1 — cos 6) sin 0 sin 
Au; Au, = u? Sin? 0 sin cos. 


NuSAus tuaSin es 


Chacune des composantes Goit être multipliée 
par o(u, 0) sin 0 d0 do puis il faut intégrer pour 
© d…0à2+ret pour 0 de 0 à x. 

Il vient : 


Au — —2Tru? 
is (1 — cos 8) o{u, 0) sin 0 dO Aus — Aug — 0 (29) 
0 
AUNANGT = 27.0 (1 — cos 0)? o{u, 0) sin 0 d0 
0 


——— —— TT . 
Aus Aus = Aus Aus = T w f olu, 0) sin? 0 40 


LA [4 
Auf Au; = Aus Aux = Aus Aui = 0, 


702 JOURNAL DE PHYSIQUE de N° 10. 
Définissons alors par 6. et 6, les quantités : On a dans le repère E” 
_. — x u?(o, + 62) 27 u 61 0 0 
ce . (1 — cos 62 ou, 6)sin0d8 (30) _ is D 
Au 0 TU OS 0 
OU 1 sin® 6o(u, 0) sin 0 dO (31) 0 0 0 rw, 


Nous allons maintenant effectuer la sommation 
SÉCENR EE [A F(V RE, et pour cela calculer les composantes 


CHE rl Mir cos 0) 0[u,0)sin:0: 40 (02) net . dans le référentiel £’. 


Dans ce repère on a : 
Le Se 
ee T U?(o1 + O2) # ÿ 
Repère E” Au | — 7x u?{(o, + 62) sin &’ cos B (34) 
— mu?(o, + 6) sin «sin f” 


PRES 


Me 20, COS? &° + 6, Sin? œ’ (201 — 62) sin «’ cos «’ cos P’ (261 — 62) Sin &’ cos «’s in f’ 
— 
rs 41 (201— 52) sin &” cos a” cos B” 20, sin?æ’cos?f" + o, (sin? 6 + cos?’ cos? B’) (201 —0,) sin?’ sin ” cos P” 
u = TU 
(26, — 03) sin x’ cos æ”’ sin 8” (20, — 02) sin? «’ sin 8” cos 8” 20, sin? &’ sin? P” + o, (cos? B’ + cos? x, sin? f’) 
(35) 
Puisque ® est donné, l'intégration sur l’espace ee. 
: À à 3° ë : G{v) 2[o, + CP] 
des vitesses V peut être remplacée par l’intégration 27 cd 
sur l’espace des vitesses w 
M M 
PEU PE —5rmu—v)? } Muv on (UE U)E 
uv V (36) Le 2KT (ee — 1) HOT Er + )] du 
V? = uw? + 0? — 2uv cos «’ (37) 
(23) 
fr ay = [re u| du (38) : eu 
(2 2 . 
ie, 1/2 — 
Hilo) = 2 (27)? (Sr) 


3/2 f2r CO — nu +0—Puvcosa/) 
= N( Lx) J UE 


; À es (uv)? MPuULDEES Muv 

u? dusin « da’d@. (39) h Le FR? (or + (: Es ] (20, — 6 ) 
ACTES TETE i : 

On a donc dans l’espace £’ 


M 
are Mes , RTS Mu rvE 
< Au; > nf) Effet +02—2uvcosæ _e 2ET (o: Hige + (Er +1 | 1)o,—))] u2du 
T 0 0 /0 


__— AA 
Au’ u? du sin «’ dx’ df” (40) F4 
N HAN 
M 3/2 H 9 1/2 Sr 
AU AUE > UN x xx) ARE LL 
2T FT foo _ (u2+v—2uvcosx’) 
6 MCrT ue CO es M? u2 v? M 
Jar FRERES 
0 KV EUR 
Auf Auk u? du sin & da’ dB. (41). é | 
ë x ; x — 57 mn\u+ 0) 2,212 : 
Les intégrations sur «/ et £' peuvent être efflec- —e re (re (Gr +1) D] u? du. 
tuées complètement et il vient : 
G{v) HP 0) 0 0 de 
— ea 
< Au > Er 49 Æ 
< Au > 0 F0) 00 (2 Le calcul des composantes de Au et Au est 


0 0 0 H,(v) achevé dans le repère £. 
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Le calcul de ces composantes dans le repère absolu Æ est immédiat : 
a 
G{v) fs 
<_Au > | G{v) PAR TRe [u? + v3 + v]/? (46) 
V3 
G{v) ri 
ë VU 
À (Hi—H)) + H 1 (Hi— H3) a Us — Ha) 
> 2 
ar 3 8 (H; — H;) (Hi —H;) + H5 "3 (H1— H3) (47) 
Vo U 2 
2 (Hi H:) a (da) —+(H;— H;) + H, 
49 Équation générale du retour à l’équilibre. — RS ee" | Le 
L’équation de Fokker-Planck s’écrit : ele) = J (P1 + Pal [e Tait À 
al a 
df _ M — etat (=) l a da (56) 
Oran D EN VU ( 2% 2] 
ae 00 1e 
Moi bte) = [fer [pa (42 + 25) 
+) 5V.i<Au> (28) de | | CG me x 
a 1 : 1 2a 24 
on le alle es 
Ôf _ M of (= TS MRC 
re v er) — pa(5 + )]] ot de (57) 
HN eo A H, _, H:\ 6 co 3 res 
bo laits ne = ff [m3 +5) 
d? A. [A HS 2 H, 2 A #3) 1 a a? + : 1 LA 
+| no dy 5 ao + of 2 1. (49) Pa (gs 2 Aie + Er 
1 2 , 
Posons : paf oh 21] a? da. (58) 
TR Ga) s SAS () Il vient : 
M CAIN 2 HA 
Ôf d°f h: ho Ô 
= he DA 0h 0 UE | 
re ARS o(u, 0) = copla, 0) (50) Sr ‘5 He nee Pr 
4 2er, 1 ho 
: + h? — h; nl one etre rs 
pila) = 1 (1— cos 6)? pa, 6)sin 040 (51) | ME & 
o 2 
+ou+a(e + Æ)]r (659 
pla) = fes 0 pla, 0) dô (52) 
: — 5° Condition de cohérence. Approximation de 
1 M le nvr Dr (53)  Rosenbluth, MacDonald-Judd. — Il faut qu’au 
2KT ; re) bout d’un temps fini ou infini on ait la solution 
2KT : — particulière {, correspondant à la mise en équilibre 
Go) = =7 NVr 6082) (53) es particules injectées dont la distribution devient 
maxwWellienne 
= KT 3/2 7 mr? 
= NV Fr) (54) 53 
H,(v) NVr M Co 1(x) - _ fo(v) ee 2KT = es? (60) 
— [2KT\Y? (55) 
Ha(v) = NVr É. So ha(x) Reportant (60) dans (59) il subsiste un 
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résidu A(x) en dépit de l'annulation de la plupart 


des termes. 


RE Ve e—(—a p, [s* Ê— 192a + 8a? c) 


+ 2s Ë (6 + 4o°) + 8a? x — ka(3 + 2a°)) 
2 4 
ner, ris + 8a° x — 164 — 12a +: a? da 
œ v D 


co 6 
— e—(@+a p, [s° Ë + 12a + 8a? 2) 
0 d 


+ 9s prie 80 x Lol + 2a*)) 
a> 


2 4 
rs 
Hi h 


“A 


6 
8a? x + 16aÿ + 12a +2] a? da. 


(61) 


On constate cependant que seuls subsistent des 
termes contenant p, en facteur. Or les intégrales 
donnant les fonctions y(x), h(x) et A,(x) con- 
tiennent des termes en p, et des termes en p2. 
Si dans le calcul de ces intégrales on peut négliger 
systématiquement p, devant p, l'équation (59) est 
alors satisfaite par la distribution maxwel- 
lienne (60). 

Nous énoncerons donc : Si la section efficace 
différentielle 6(0) (— 69 p(a, 0)) est telle que l’on 
puisee négliger la quantité o, 


Pre f (1 — cos 6)? 6(0) sin 0 d0 (30) 
devant la quantité 6, 
= 14 6(0) sin 6 d6 (31) 


il existe une équation de retour à l'équilibre 
cohérente 


5 ÿ° h ; h ô 
hit [eh+on oh sen +] 
72 4 / # 37 
+ [x Min +28 
h &o 
ee / D. 
23+{1+s) (2e + #8) (59) 
avec 
ee] x a 
g(x) = je P2 [ee (5 0 ‘] 
£ 0 LL HA 
etat (- : 2] a da (62) 
DMC 


ee l 
h;(x = pa | (a— *(5—) 
1(e) 0 le x LEE 


—e—(u+a) (- _ —*)] a? da (63) 


CO 4 a a? 
RATE je P2 Ê Me + :) 


—_ g—tæ+a) ( Ce 2] a? da 


La 2 


__} ae Es te [eee ete] a de. (64) 
0 


Le calcul des coefficients ne nécessite plus que 
le calcul de trois intégrales (31, 62, 64). 

C’est cette approximation qui à été introduite 
de manière systématique par « Rosenbluth, 
MacDonald et Judd » dans un article consacré à 
l'équation de Fokker-Planck dans le cas d’un 
potentiel de Coulomb avec effet d’écran. 


69 Cas d’un potentiel de Coulomb avec effet 
d’éeran. Traitement classique. — Rappelons 
d’abord quelques propriétés du potentiel de 


Coulomb zZe?/r. 
La section efficace différentielle est de la forme 
; 22 Z? et 
resort 2 
u = mM](m + M), (66) 


et la quantité o, définie par (31) est infinie. 
D'autre part, la déviation est de 900-pour le 
paramètre d'impact p, tel que : 


2 22Ze? 
Po uu? G 


On substitue habituellement au potentiel de 
Coulomb, un potentiel avec effet d’écran du type 


(67) 


CA CET 
Vin = ea, 


(68) 


et comme le traitement classique mais rigoureux 
de ce potentiel conduit à des formules peu utili- 


sables on admet généralement les formules 
approchées 
2 7? et 
Ô, u} == 7 
AOU = rien Re 
= 0 0 < 6 < CH 
avee 
zZe? 
On = ? Arcte £ (70) 


duu? 


la déviation limite 0, correspondant à un para- 
mètre d'impact égal à d. Il vient alors en posant : 


5 = © p(a, 6), (71) 
2? Z?e4 (1 + s)?, 
GO 16K2T2 52 (72) 
pla ste (73) 
à a* sin4 0/2”? 
Ze? (1 +5) 
CR D ON TR 
mie 2 NSTE 2KTdsa? ? (74) 
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Malheureusement un traitement rigoureux du pro- 
blème conduit à de grandes difficultés de calcul. 
Il convient là encore d’effectuer des approxi- 
mations. L’une des plus connues est celle de Born. 
Elle suppose que l’énergie cinétique de la particule 
est très grande devant l’énergie potentielle d’inter- 
action. Avec son potentiel de Coulomb ordinaire 
cela n’est sûrement pas vrai pour un paramètre 
d'impact p, correspondant à la déviation de 900 


puisque l’énergie cinétique et l’énergie potentielle 


sont alors égales. Par contre pour les petites dévia- 
tions l’approximation est justifiée puisque le para- 
mètre d'impact devenant très supérieur à p, l’éner- 
gie cinétique l'emporte de beaucoup sur l'énergie 
potentielle. Dans le cas d’un potentiel avec écran 
nous admettons que l’approximation est valable 
lorsque l’énergie potentielle correspondant à d est 
très faible devant l’énergie cinétique 


(4 /2) mu? > zZe?[d, (80) 
soit encore : 
DD: (81) 
La section efficace différentielle s’écrit alors : 
0(0) — RE (82) 
ua [sin 2 A km? u? zl 
soit encore : 
o(8) — oc p(a, 0), (71) 
a? = Mu [2AT, (50) 
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Le - 
{ k les égalités avec : 
À __ fr (1— cos 0)? . roles) 
» ntd- Le ass (0 2 Sin 040 — (8 Jat) cos® (bu 12), sie" (83) 
2 po HONOR 7e (84) 
HET sins 040 16 1 10 as [2 sin? 2 + a] 
“F5 0, atsint nee sin (On f2) — 205 (nn /2)]. CT 
ñ? M 
76 CRIS PARENT ES 
x (76) = TE ET (85) 
La condition de cohérence 
Les expressions p, et p, sont alors : 
Pa D Pa (77) 
; LE pale) = [} pla, 0) (1 — cos 0)#sin 0 40 
n’est done satisfaite que si A 
4 2+h 
1 = 2h L 
Sn Qu 72) > °05* (6m /2), (78) | a be 
4 À. 2a? + X? 
FA als 2 
» soit si 6, est petit al 2 + (A? Ja?) mL 7 | (#8) 
L(2/6%) > 1, (79) pa (à) — Je pla, 0) sin® 0d0 
ce qui correspond à de très grandes valeurs de la 1 Aou 
quantité uu? d/2Ze?. =aPti+s)i is), we 
7o Traitement quantique du potentiel de et l’approximation de Rosenbluth s’écrit : 
Coulomb avec écran. — Il est bien entendu plus 1 , 2a2 + X? 2 
satisfaisant d'effectuer un traitement quantique. ( “ 2) None. 5 “ pl: se 


8° Approximation dite du « logarithme ». — Si 
nous examinons à nouveau le traitement classique 
du potentiel avec écran et plus particulièrement 
les formules 74 et 76. 


Dire 1 RAA 
Pa (a) | snlBnf2 20% 1e (78) 
zZe? M +s 
On = 2 Arctg fes (74) 


cn constate que lorsque 0, est petit, on a sensi- 
blement 


Dolls BNC (89) 
On = 2Ze? (1 + s)/KTdsa?, (90) 
Pa (a) = 8 Ja. (91) 


Lorsque 2/0, est beaucoup plus grand que l’unité 
on peut de plus appliquer lapproximation de 
Rosenbluth et négliger p, devant p,. Bien entendu 
ces approximations ne sont possibles que si a est 
suffisamment grand. L’approximation dite « du 
logarithme » consiste à remplacer dans le loga- 


rithme a? par sa valeur moyenne a? obtenue à 

l’aide des expressions des fonctions de distribution 

en portant de l’idée que les variations de ce loga- 

rithme sont faibles dès que a est assez grand. 
Plus précisément : 


My 
= nr HP = 


M (= SAETN 
DK Em M 


(92) 
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en désignant par 7’ la température des parti- 
cules m. 


=» LE art f{v) do = 2 Fr) (93) 
dl Noa de / 1h y) de 
Le DT [0 a f(a) de ] [at ia) de 
On écrira donc : 
æ = + (TsT)] (94) 


Bien entendu l’approximation n’a de sens que si 
la valeur moyenne 0, de 0h est très petite devant 
l'unité soit : 

Le zZe? (1 +5) 
= AE © Tdsas. 


> 1, 


ce qui s’écrit encore en tenant compte de (94) 


(TS TA) 4 


RE à 2 de (95) 
Finalement on écrira : 
P1 (a) = 0, (96) 
BASKET) A 
Pa (a) = =; Log Ze 0 (97) 


Comme la température T' des particules m 
dépend du temps il semble qu’on introduise ainsi 
une grande difficulté mathématique dans la réso- 
lution de l’équation (59). En fait il n’en est rien 
car cette équation devra être intégrée à l’aide d’un 


calculateur électronique par des méthodes aux 
différences. 


On écrira : 


8 _ fe + At) — f(1) 
y At 
et on considérera 7” comme constant durant cet 
intervalle. 
De plus l’approximation du logarithme jointe 
à celle de Rosenbluth permet de donner des formes 


assez remarquables aux coefficients de l’équa- 
tion (59). Posant : 


(98) 


16 
js (a) = Fe Log.1 (99) 
MEET ET ha 
PR res (E00) 
il vient : 
00 1 F(2ax—1) … , 
et) — 161081 f me e——4) 
+ Pr et+a*| da 
(v/ 
= 16 V7 Log Z[(D — xd!) /x?] (101) 
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® désignant la fonction erreur 


= (CV) [ler ar (102) 
— (2/V7) +" (103) 
D’ = — 20". (104) 


Il vient également 


nte) = 8) 


= D — 0 
= 167 Log 1 [| 


œ 
h(x) _ + 16V7x Log on 


_ DNGDE ÉD 
d’où 
RE) 2e + 2g(i 1 +s) = 16Vx 
D — xD 1 D’ . 
CC en 
GES et h 3 g 
m+imiroh 2% ou +s(s +2f) 


= 64V7 Log 10’ 


st de là l’équation du retour à l’équilibre sous la 
forme 


De 


ÔT 3 5x? 
He) 
_ 2] s1 + 65 D]. (107) 


Il sera également intéressant de faire le chan- 
sement de variables 


X = mv?J2AT (108) 

S — (MIm)/? (109) 

B = 3 Z'{NJN.) Log I (110) 
Te V2 A No 

D = ARTE (Es 


N; désignant un nombre de particules par em 
choisi arbitrairement pour que B et +, soient des 
quantités sans dimensions. Il vient ainsi 


sf _B [ess — XS D'(XS)) à? f 


Sr 2 X3 6? SX? 
AE 
+ otxs) — ©] SE + 25 (xs A]. (49 


On peut alors faire le changement de fonction 


IX, 9 = fi(X 


T1) 67% 


3] 
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| 
FR 


correspondant est égal à la longueur de Debye 
soit : 

d ?e KT 1/2 
rene = 


Les données du problème sont alors : 

19 Les masses me, mu et m des électrons, des 
ions et des particules test. 

29 Les charges e, — Zi e et — Z, e des électrons 
des 1ons et des particules test. 

39 La concentration A; des ions et la tempé- 
rature T du plasma. 

40 La fonction de distribution des particules m 
à l’instant 0 soit fin(v). 

Dans ces conditions on pose : 


(114) 
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et il vient : AAFENSTUE EN EE (120) 
D DR AUS 
M > [e (XS) — XS aa ne He da ie 
5, 2 X5 S°e 5x? ZX, 1) = filX, %,) e—2" (121) 
Se D(XS) — XS D'XS) 1 \1 5 
à Ë PAS) — (ET) (1 Ge | |. et l'équation d’évolution s’écrit : 
ÉMPACS FE D(XSe) — XSe D'(XSe)] Sf1 | [Se gp 
6 5=2%|| 258 X3 É fr vas.) 
90 Équations finales. — Dans le cas d’un plasma 
on peut adopter le traitement classique du poten- — (5 — Se ) (: x) se] 
tiel coulombien avec effet d’écran. Le facteur d A? 58 2X*?/1 DX 


HAE [SI — XS; SH] 2 - 


ne (Ras — X$; TES) (: +,n)] 54 
Sa 2X?]] 5X 
avec 
2 


XS 
es ; e—#? da” D'(XS) — e—X'8, (122) 


DES) = 
T 


La température 7” des particules test est donnée 
par l’équation 


(ee) 
d XUfUX, ri) e—Z" dX 


m [2KT 
; FRET | (123) 
LE 1/2 
d Hire é ee dos te DORA NCA en 
Se = (me[m)"/? (115) ; 
Si = (mifm)"® (116) ; Tes XX, se—X dX 
5 Te) TE (124) 
4V9N NE 3 COR sy 
1 on ee HT: (111) N.= ZM (3) £ X2 EUX, x) ex" dax 
. N: 273 N; ae ' 
Be; = Z? _. Log Je (117) Bi — RAS Log Zi (118) La condition de Rosenbluth s'exprime par 
0 0 
> e I : 
3 A9? u2 + S8 Tr.) in Log 4 >1 et Log Ie > 1 
sr 28V7r (1 + 158) (Zi Ni)? Z Manuscrit reçu le 31 mars 1960. 
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MESURE DE LA LUMINESCENCE INDUITE PAR LE RAYONNEMENT « 
DU ?21Po DANS L’AIR ET DANS L'EAU 


Par M. DUQUESNE et I. KAPLAN, 


Laboratoire Curie, Institut du Radium, Paris. 


Résumé. — Une méthode est indiquée pour atteindre, par la technique des impulsions, en 
utilisant un photomultiplicateur à fenêtre de quartz (51 UVP), le nombre de photons produits 
le long d’une trajectoire « dans la substance luminescente. ba Fe | Ne 

La grande sensibilité de cette méthode a permis de mettre en évidence une très petite scintil- 
lation de l’eau: 2 à 3 photons par particule « de 2,5 MeV dans la bande 2 200 À < 7 < 5200 À. 

Pour l’air le rendement radiochimique a été évalué à 6.10—4 photons par paire d’ions. 


Abstract. — This paper refers to the study of the luminescence induced in air and water by 


the «-particles from ?#Po. 


A description of the experimental device is given, the main piece of it being a photomultiplier 


51 UVP with a quartz window. 


s 


A method is suggested to determine the number of photons produced, individually, by each « par- 


ticle in the scintillating substance. 


The shape of the pulse spectrum connected with the emission of light is explained. 

The geometry efficiency of light collection is calculated by means of different hypotheses as to 
the distribution of the photons along the track of the « particles. 

The sensitivity of this mode of detection is brought to evidence by the fact that one is able to 
observe such a small scintillation as that of water, which has been estimated to 2-3 photons per 
«-particle of 2.5 MeV, in the range of wavelengths from 2 200 to 5 200 À. 

In air, the radiochemical yield has been evaluated as 6.104 photon per ions pair, in the same 
range of wavelengths, and a rough experiment shows evidence that nitrogen is responsible for 


the luminescence. 


Introduction. — Un certain nombre d'auteurs (*) 
ont étudié ces dernières années, la luminescence 
induite par le rayonnement « dans différents 
milieux. Ces travaux ont été effectués, soit par des 
mesures de courant anodique à la sortie du photo- 
multiplicateur détectant la luminescence, soit au 
moyen de la technique des impulsions. 

Dans le cas de la luminescence de l’eau, des 
divergences sont apparues dans les résultats expéri- 
mentaux. 

L'étude qui suit traite de la mesure de l’intensité 
du rayonnement de photons produit le long d’une 
trajectoire « de ?210Po dans l’air et dans l’eau. 
Cette mesure a été effectuée en analysant le spectre 
d’impulsions donné par un photomultiplicateur à 
fenêtre de quartz. 

L'aspect technique a été particulièrement déve- 
loppé dans cette première publication. Afin 
d’éprouver la sensibilité de ce mode de détection, 
nous avons cherché, tout en utilisant des sources 
de polonium d’intensité relativement faible, à 
observer des émissions de photons peu intenses. 


I. Appareillage. — Le dispositif expérimental 
comprend : 1) la chambre, dans laquelle on peut 
faire un vide de 0,01 mm H£ ; 2) la source de 210Po ; 
3) l’échantillon dont on veut étudier l’émission 
éventuelle de lumière lorsqu'il est soumis à l’action 
du rayonnement « ; 4) le détecteur, un photomulti- 


plicateur à fenêtre de quartz ; 5) le dispositif élec- 
tronique d'amplification et d’analyse des impul- 
sions recueillies sur l’anode du photomultiplicateur. 


F1G. 1. — Ensemble du dispositif expérimental. 


1) La chambre : est constituée par une cloche de 
verre cylindrique de 28 cm de diamètre et d’un 
volume de 15 litres. Sa partie inférieure, rodée, 
repose sur une embase en aluminium, l’étanchéité 
étant assurée par un joint en polyvinyle. Sur cette 
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embase se trouvent un certain nombre d’axes de 
rotation permettant d’assurer, de l'extérieur, 
par commande magnétique, des mouvements à des 
organes (cible — écrans — source) se trouvant dans 
la chambre. 

La partie supérieure de cette chambre, un goulot 
de 10 em de diamètre, reçoit le photomultipli- 
cateur. L’étanchéité au vide est assurée par un 
joint torique, l’étanchéité à la lumière par une 
enveloppe en bois recouvrant l’ensemble (fig. 2). 


2) La source de ?10Po : est constituée par un 
dépôt électrolytique de polonium sur une feuille 
d'argent ou de nickel, formant un disque de 1 cm 
de diamètre. Son intensité est de l’ordre de 50 uC. 
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_— Pour l'irradiation de l'air, la source était 
placée dans l’axe de la chambre à une distance 
variable L de la fenêtre du photomultiplicateur 


(fig. 3). 


__ Pour l’irradiation de l’eau, la source était 


MESURE DE LA LUMINESCENCE 709 


placée, soit sur la couronne de laïton gainant le 
phototube (fig. 4), soit sur un support orientable, 
dans un dispositif canalisant le rayonnement et 
irradiant l’échantillon par le dessus (fig. 5). 
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FACE: 


3) L’échantillon soumis au 
peut être : 
a) un gaz, 


bombardement « 


b) un échantillon solide ou liquide. 

a) Lorsque l’on veut étudier l’émission de 
photons par un gaz soumis au rayonnement «, 
la chambre est vidée et le gaz introduit à la 
pression P. Si la scintillation du gaz est impor- 
tante, on peut négliger celle du support de source 
et travailler avec la source regardant le photo- 
tube ; dans le cas contraire, la source est montée 
dans le canaliseur. 

b) On ne peutirradier un matériau en présence 
d’air, car la scintillation de cet air peut être 
gênante si la substance étudiée seimtille peu sous 
l’action du rayonnement «. 

Pour irradier un liquide, une feuille métal- 
lique ou de mica et observer la scintillation 
induite, on fait le vide dans la chambre et la 
source est montée dans le canaliseur (fig. 5). 
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4) Le détecteur, un photomultiplicateur 51 UVP 
à fenêtre de quartz, est introduit dans le haut de 
la chambre. Entouré d’un manchon en laiton relié 
à une cuvette où l’on place de la neige carbonique, 
le phototube peut ainsi être refroidi et son bruit 
de fond considérablement abaissé. 

La fenêtre de quartz permet une détection avec 
une bonne sensibilité pour 2 200 À < à < 5 200 À. 

Afin de mieux localiser la longueur d’onde du 
rayonnement émis par la substance étudiée, nous 
avons utilisé des écrans colorés. 


5) Le circuit électronique à la sortie du phototube 
comprenait : 

a) un préamplificateur ; b) un amplificateur à 
gain variable et de bande passante 2 MHz ; c) un 
sélecteur à un canal, (largeur de bande utilisée : 
4 volt) ; d) une échelle de comptage (10 000) ; 
e) un oscillographe de contrôle. 


IT. Méthode. — C’est avec l’air comme milieu 
seintillant que nous avons fait les expériences préli- 
minaires permettant d’établir la correspondance 
entre le spectre d’impulsions enregistré au sélec- 
teur, et les grandeurs qui peuvent caractériser le 
milieu scintillant par rapport au rayonnement «. 

Soit une particule « produisant dans l’air NV 
paires d’ions dans le temps At = 4.107? sec. Dans 
ce même temps il y a formation de À, états excités 
de vie moyenne 7,. Si At est très petit, on peut 
considérer que l’on dispose — le long de la trajec- 
toire de la particule x — d’une source de photons 
dont le nombre émis au bout du temps t est : 


Nt) = Noli — e-t/o). 


Dans ce même temps une fraction de ces photons 
est recueillie par la photocathode. Si +, — RC, 
est la constante de temps du circuit anodique, on 
recueille à l’entrée du préamplificateur une impul- 
sion de tension : 

Li 


V(i) Q 


—.—— e—t/To — e—UT 
CA To re (e é ? 1) 


dont la hauteur maximum peut s’écrire : 
Vmax — É (os Ta). 
A 


La charge Q collectée sur l’anode du photomul- 
tiplicateur dépend directement du nombre de 
photons reçus par la cathode. 

Pour que les mesures faites en impulsions soient 
correctes, 1l faut que chaque impulsion ne soit 
formée qu’à partir de photons engendrés par une 
seule particule primaire. 

Si l’intensité de la source est grande, comme le 
temps de descente de l’impulsion n’est pas négli- 
geable, il peut y avoir phénomène d’empilement. 
La hauteur Var, de l’impulsion perd alors sa signi- 
fication. 
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Si on raisonne sur les valeurs moyennes, on peut 
établir une relation entre le nombre moyen AW, de 
photons de désexcitation produits dans le gaz, par 
particule primaire, et la hauteur V de l'impulsion 
qui se présente à l’entrée du sélecteur. 

Quelles que soient les différentes hypothèses sur 


la distribution des N, photons le long de la trajec- 


toire « de longueur À;, on peut définir un angle 
solide moyen Q pour l’ensemble des trajectoires 
(GPIVS: 

Si T} représente le coefficient de transmission du 
gaz de la chambre pour des photons de longueur 
d’onde à, le nombre moyèn de photons recueillis 
par la photocathode pour une particule « est : 


nr = M AT. 


Le nombre moyen de photoélectrons qui en 

résulte est : 
ne = NO Tifa 

a est le rendement de la photocathode pour une 
sensibilité f, — 1. Le système des dynodes mul- 
tiplie ces n.- électrons et introduit ainsi un gain 
moyen du phototube G. Sur l’anode il arrive W.- 
électrons : 


Ne- = ne G. 


Compte tenu des gains Gy4 du préamplificateur 
et GA de amplificateur, l'expression de la hauteur 
moyenne d’impulsion par « à l’entrée du sélecteur 
est : 


7, = Me 6: Gp.a Ga f(ro: 51) 


Ve CA = Kno= K'r 


où e est la charge de l’électron. 
La méthode consiste à établir le spectre difré- 
rentiel des impulsions, c’est-à-dire à porter le 


N; G 


V Spectre 


F1G. 6. 


nombre N; des impulsions dont la hauteur est 
comprise entre Viet V, + AV, en fonction de 
Vi (fig. 6). 

2 M; : Représente le nombre total d’impulsions 
ou encore le nombre de particules & ayant engendré 
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une impulsion par l’intermédiaire des N, photons 

produits le long de la trajectoire. 

| On peut définir une valeur moyenne, liée au 
- spectre expérimental (Vi > 0): 


 . Nr 
Vspectre = SN: : 
i 


Si n, est petit, une fraction importante du rayon- 
nement « n’engendre pas d’impulsion (Vi — 0). 
Dans la valeur moyenne V, interviennent ces 
impulsions de hauteur nulle : 

me 2 N; Vi Lan, 
la 
I, étant l’intensité de la source dans 27. 

En l’absence d’empilement, le spectre permet 
d’attemdre le nombre moyen de photons sur la 
photocathode n, 


A | (1) 


III. Forme du spectre. — Entre la grandeur 
physique dont nous recherchons la valeur NV, et la 
grandeur atteinte par l’expérience, à savoir la 
hauteur V; des impulsions à l’entrée du sélecteur, 
il y a une chaîne d'événements aléatoires qui doit 
rendre compte de la forme du spectre. 

Envisageons le cas N, = 100 et Q — 107%. Pour 
simplifier nous admettons qu’il n’y a pas de fluc- 
tuations importantes sur Î;, par contre le nombre 
de photons tombant sur la photocathode par désin- 
tégration « est donné par une distribution de 
Poisson dont la valeur moyenne est : 


no = No Q = 0,1. 
Probabilité d’avoir n photons sur la photo- 
cathode : P, : 
P, = 0,9048 ; 
P, — 0,0045 ; 
L'efficacité de la photocathode étant a — 0,1, il 
faut maintenant connaître la probabilité P,, 


d’avoir æ photoélectrons à partir de r photons 
(distribution binomiale) : 


P, = 0,0904 ; 
P3 = 0,0001. 


Po = 0,9 P;,0 = 0,81 P3,0 = 0,729 
Pi = 0,1 P,1 = 0,18 P3,1 = 0,243 
P3,2 = 0,01 Pas = 0,027 

P3,3 = 0,001. 


Pour connaître la distribution du nombre de 
photoélectrons 7 à la sortie de la photocathode, il 
faut faire le produit des deux distributions P, et 


nL° 

1e =) 
— P, + Pi.Pio + Pas Pao + Ps. Ps 
= 0,98987 
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HN Pine =} PPS Pi, + PS PA 
— (0,00987 

SL) ARS == NP SEP; De 
— (0,000047. 


On remarquera que 98,98 % de l'intensité « ne 
ire. lieu à aucune détection (n, — 0 entraînant 

i = O). 

La détection du phénomène de luminescence se 
fait à partir d’un seul photoélectron et la forme du 
spectre d’impulsions traduit la fluctuation du gain 
interne du phototube (G:;). 

Pour — 1 


LEGER 


2 M Vi: = Gp.a Gare 
Cm 20 er 


Vi : 
> Ni A 


Vspectre = 


Vapectre = 


Quand l'impulsion s’est formée à partir d’un seul 
photoélectron, +, n'intervient plus dans l’expres- 
sion V(i) de l’impulsion ; le temps de montée de 
cette dernière est défini par le temps de transit des 
électrons à travers l’ensemble des dynodes. 

La détermination de Vapectre permet d’atteimdre 
K',ou le gain moyen du phototube G, si les autres 
paramètres intervenant dans Æ' sont connus 
(fig: 6): 

Un calcul semblable au précédent effectué pour 
NS 5 0000106702 0 donne ponrie 
spectre des photoélectrons les probabilités sui- 
vantes : 


Pre = 0) = 0,60398 ; 
Plne = 2) = 0,07565 : 
Plne — 4) — 0,00152 : 


Plne = 1) = 0,30424 : 
Plne — 3) — 0,01247 : 
Plne — 5) = 0,00014. 
Lai; la contribution de 2 photoélectrons n’est pas 
négligeable puisqu’elle représente le 1/4 de la con- 


tribution de 1 photoélectron. Le spectre des impul- 
sions possède alors plusieurs composantes (fig. 7). 


Ni 


Dans le cas particulier d’un spectre en prove- 
nance d’un seul photoélectron, une simple mesure 


N° À 


‘ 
F0 
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du nombre total d’impulsions (ZMW;) permet d’at- de volume dW autour du point A, à, n’est pas 
teindre no. constante ie Der 
En effet : METTEZ ere 
Vapectre = 2 Ni VifE Ni = K7 (ne —1) b) La production de photons est directement liée 
m0 — (LA) Va K = af, K° à la production de paires d’ions : 
no = (1 Jaf) (Val Vsvectre): dNs mi d£ 1 


En explicitant Va et Vice ; , à ee 
— énergie pour former une paire d’ions, 


; € 
Ro = ANR eee o — rendement en photons d’une paire d’ions. 
RES c) La production de photons le long de la trajec- 
toire est telle que la densité 5,4 est constante : 


à 1 ZM 
LES IT 
Cr ss _ Ja No _ 
AS TO TPE SE DUR 
L'expérience fournit n, par l’une ou l’autre des Ro (No) à, 2700 fer = NN 

méthodes développées ci-dessus (1) et (IT), et per- [ ( Tr) re Ji ne 
met d’atteindre N, à condition de connaître Q ST NAN aN, Nr! 

— — 0e *Epss FAN a 5 

No= n0/ QT. 27 dr pari 


On ne peut calculer Q sans formuler d’hypo- 
thèses sur la localisation de l’émission de photons 
le long de la trajectoire. ee 

= 

IV. Distribution des N, photons le long de Ja a) 
trajectoire «x. — La source de 210Po d’intensité Z, 
dans 2x est située à une distance / de la photo- 
cathode dont le rayon d'ouverture est À. 

La géométrie est celle indiquée figure 8. Si on 
considère un point A (r, 0, +) d’une trajectoire «, 


Les figures ci-dessous résument ces 3 possibilités : 


RS = Ro 
F1c. 9(a). F1G. 9(b). Fic. 9(c). 


En prenant pour angle solide au point A : 


R?(I — r cos 8) 
&{r? — 2rl cos 0 + 7?]#/2 


Où = 


on peut calculer l’angle solide moyen pour chacune 
des hypothèses a), b), c). 

Nous avons effectué les calculs pour les hypo- 
thèses a) et c), l’hypothèses à) conduisant à une 
valeur de Q(b) intermédiaire entre Q{a) et Q(c). 


No _M 
# TIRANT 
CRETE: Ro (1 — r cos 6) dr 
( D &R, : sin 0 ao / [r2 — 9rl cos 6 se DÉE 
R? 
Oo = ppp VE FRE — (1 — Ro) } 
co daN 2 
d{V, sera le nombre de photons produit en A sur €) SRE ni 
une longueur dr. , 
On peut formuler trois hypothèses pour l’expres- Où 3R° fe eee ep ir n dn 
sion de dW,/dr. 4 RS Jo 0 LC — 4)? + 77e 
a) AN,Jdr = Cte ; puisque les trajectoires « sont SR? - 1 | 
divergentes, la densité de photons dans l’élément De ps) VE HORS + D (+ R&2— (F5 — RS) 
8 P L RG 3l 
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Nous avons vérifié ces trois critères pour de 
grandes valeurs de W, (cristal de ICs sur la source 
de #10Po, (fig. 11)) et aussi pour W, petit (scin- 
tillation de l’air, fig. 12). 


SSSNSNERŸ 
NIK 


o— {=7,2 cm G, = 1000 x 2 
tt LU 210m Ga = 1000 x5 


à © L=15 cm Gy= 1000 x 2 
Cl = Ut cm G,= 1000 x 5 
Fic. 10. 
BA= mn. SB=% SA=7r 
RY1 — }) es 
Q4 — 2 213/2° las 
LUE à m8 RUE = res LS 
SÉRIE VS 49 60 L (volts) 
La valeur N, doit être indépendante de Q. Si on k 
effectue plusieurs expériences à différentes dis- Fic. 12. 
tances de la photocathode, on obtient différentes 
valeurs de n, et l'hypothèse qui convient le mieux VAE 
pour représenter la distribution des V, photons est N 
celle qui donne = + ms R28,6kKQ G=1000 x5 
no . SET <—R=62 kKQ G=1000 x5 
ÉTRL SNS ALT — R-6G2 kQ G=1000 x3 
' a ! 
! 
V. Résultats expérimentaux. — Les critères per- 100 
mettant d’affirmer que le spectre observé est bien 
directement lié à l’émission de photons, sont les 
suivants : 
1) nr, doit suivre la loi de l’angle solide ; 2)2W: 
Ni ze 
50 
4 
Vn=f (Rs) 
20 loi de l'angle solide 
e 
Ê 
10 10” Ss 0 10 20 30 Hi (volts) 
Fic. 13. 


Lors d’études préliminaires, nous avons modifié 
la résistance de charge du circuit anodique et 
observé la durée des impulsions à la sortie du pré- 
amplificateur au moyen d’un oscillographe Tek- 
tronix, afin de nous placer dans des conditions peu 
favorables à l’empilement. Les courbes de la 
doit être proportionnel à l’intensité dela source Z,; figure 13 rendent compte de l'influence de la résis- 
2MV _ ue ae tance de charge. 

SW, M ioientre les rereuons Sein. Nous A également fait une étude des phéno- 
51 


0 20 Vn 40 60 Vi (volts) 


ne, HE 


3) 
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mènes parasites, à savoir : a) La réflexion des pho- 
tons par les parois de la chambre qui peut intro- 
duire une -surestimation de V, de plus de 10 %. 
A cet effet, mis en évidence expérimentalement, 
nous avons remédié en tapissant les parois de la 
chambre de papier noir. b) La scintillation du 
support de source : avec un faisceau de particule « 


canalisé, tombant sur des feuilles métalliques, nous 


avons pu observer une scintillation de Al et Ag, 
faible par rapport à celle de l'air. 


1) ÉTUDE DE LA SCINTILLATION DE L'AIR. — 
Avec un phototube 51 AVP, muni d’un cristal de 
ICs, nous avons déterminé l'intensité Z, de la 
source de 210Po utilisée. 

De nombreuses expériences ont été faites pour 
évaluer le nombre W, de photons produits par « 
dans l’air à pression atmosphérique. 

Les unes, ont été réalisées avec le montage indi- 
qué figure 3, où l’on faisait varier la distance / de 
la source à la photocathode ; les autres, avec un 
faisceau canalisé (fig. 14). Dans ce cas, la scintil- 
lation du support n’atteint pas la photocathode et 
l'énergie des &« à la sortie du canaliseur est : 
E, = 4,6 MeV. 

De l’ensemble de ces expériences, 1l résulte : 
N, = 60 photons par particule «. 


Remarque : Faute de connaître avec précision 
tous les paramètres intervenant dans K, les mesures 
absolues du nombre de photons par trajectoire 
sont entachées d’une certaine indétermination. 
Ceci n’enlève rien à la valeur de la méthode, 
éprouvée par la stabilité de WV, lors de multiples 
expériences et par son invariance lorsque l’intensité 
de la source ou la distance de celle-c1 à la photo- 
cathode varient. 

Avec deux expériences effectuées pour deux 
valeurs de ! assez différentes, nous avons essayé 
d’obtenir des informations sur la distribution de 
ces V4 photons le long de la trajectoire «. 


No(Q5) No(Q(a)) N(Q(c)) 
= 8 œi 85 68 62 
LES ;11CmM 75 66 63 


Dans le tableau ci-dessus Q, est l’angle solide 
pris sur la source. Les angles solides Q(a) et Q(c) 


correspondent aux hypothèses (a) Et et 
Mo man rer He 


Si nos expériences montrent que les V, états 
excités ne sont pas formés au début de la trajec- 
toire, elles ne permettent pas cependant de trancher 
entre les hypothèses (a) et (c). 

Les angles solides Q(a) et Q(c) sont en effet très 
peu difiérents. Pour ! = 7,3 cm, Q{a) = 9,10.1073, 
O0(0)=%9,93 107% 
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Nous avons également regardé la variation de W, 
avec l’énergie £a perdue par particule « dans l'air. 

Dans le canaliseur du dispositif (fig. 14) nous 
avons monté : soit une source de 210Po, soit une 
source de Th(C + €"). 


Bret 


Afin d'inclure dans le bruit de fond la contri- 
bution des $ et des y à la scintillation de l’air, le 
spectre du bruit de fond a été enregistré avec une 
mince feuille d'aluminium placée sur les sources «. 

A la sortie du canaliseur, les énergies perdues : 
par « dans l’air étaient : 


PO Ex — 4,6 MeV 

TIC EC Eau; = 5,6 MeV Eu — 8,4 MeV. 
Nous avons mesuré V,(Po) et N (Th) et obtenu 

les rapports suivants : 


Ns (Po) 
N, (Th) 


= 0,65 Rose 0,62 


Ha (Eh) 0e 


En ce qui concerne le rendement radiochimique 


__ nombre de photons 
nombre de paires d’ions 


(2 


nous trouvons une valeur plus élevée (p4ir = 6.107) 
que celle annoncée par $S. Lormeau (C. R. Acad. 
Sci., 1950, 280, p. 956) 1077 < p < 2.107. 
_Cette divergence peut s’expliquer du fait de la 
différence des domaines spectraux de la détection. 
Avec des écrans colorés dont nous connaissions la 


transmission, nous avons cherché à localiser la  ! 


longueur d’onde à des N, photons : 


20 Y 2 200 À < À < 3.200 À 
60 % 3 200 À < À < 3 900 À 
20 % 3 900 À & À < 5 200 À. 


Wan 0 10 


Pour définir origine du phénomène, nous avons 
fait l'expérience suivante : la chambre étant rem- 
plie d’air à pression atmosphérique, nous avons 
réalisé un courant continu d’azote et étudié la 
variation du nombre de coups/minute, dans la 
bande 5-7 volt, en fonction du temps (fig. 15). 


LA /mn 


9 M Ogg 
PAC NE 


à 600 
2 500 4 = Svolts AV- 2 volts 
£ 400 ‘ 
300 
au 
100 
€ (mn) 


ONE RPM 02 ERCENSANSE NEO 
Remplissage continu d'azote 


Fred: 


L'augmentation continue du taux de comptage 
suggère que la scintillation de l’air est due à l’azote 
conformément aux observations de R. W. Nicholls, 
E. M. Reevers (Vature, 1957, 180, p. 1189). En 
utilisant la même méthode que pour Pair, nous 
avons déterminé V, pour l’azote sans prendre de 
précautions particulières pour la pureté du gaz 
(fig. 16). On trouve NV, (azote) = 500. 


LE Voits sélecteur 
20 Î 


Frc-16. 


Des mesures sont en cours pour étudier l’in- 
fluence de la pression du gaz et son degré de pureté. 


2) ÉTUDE DE LA SCINTILLATION DE L'EAU. — De 
nombreux auteurs se sont intéressés à la scintil- 
lation de l’eau : A. Norman, M. A. Greenfield, 
P. A. Kratz (Nature, 1953, 171, p. 487) n’ont 
trouvé aucune raie supplémentaire imputable à la 
luminescence de l’eau en faisant une pose de onze 
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jours au spectromètre avec une source de 210Po 
immergée. 

L. O. Brown, N. Miller (Trans. Faraday Soc., 
1955,51, p. 1623) affirment également n’avoir vu 
aucune émission lumineuse en irradiant H,0 
(liquide ou vapeur) par des particules «. 

E. W. T. Richards (Proc. Phys. Society, À 1955, 
67, p. 1623) par contre affirme que l’eau scin{ille. 
L'auteur, se basant sur l’absorption par H,0 
vapeur, C,:H$OH, CO, des quanta émis par l’eau, 
leur attribue À < 1 900 À. 

Observer la scintillation de l’eau présente de 
nombreuses difficultés expérimentales : si l’on met 


1/100 mica 


H,0 . 


ae Er 


l’eau dans un récipient de verre ou en films minces 
sur lame de quartz, on risque d’imputer à l’eau les 
scintillations observées, et dues, au moins partiel- 
lement, au récipient ou au support. Voici comment 
nous avons opéré pour l’irradiation de l’eau : Le 
liquide, placé dans une cuvette en laiton peu pro- 
fonde (quelques 1/10 de mm), est recouvert d’une 
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feuille de mica de 1/100 de mm d’épaisseur. Cette 
feuille, dont la scintillation sous l’action du rayon- 
nement « a été étudiée préalablement, est serrée 
sur un joint torique qui assure l’étanchéité au vide 
(fig. 17). 

Le mica scintille peu ; pourtant, afin d’éliminer 
l’effet dû au mica, une cuvette identique, avec la 
même fenêtre, mais sans fond, peut être amenée à la 
place de la première. Les deux cuvettes sont placées 
sur un disque mobile dont la rotation est com- 
mandée magnétiquement de l’extérieur sans qu’il 
soit nécessaire de couper la haute tension sur le 
phototube. On peut ainsi comparer dans les mêmes 
conditions la scintillation des deux objets et par 
différence en déduire la scintillation du liquide 
(fil. 18). 

Pour ne pas être gênés par une éventuelle scintil- 
lation du laiton, nous avions recouvert les deux 
cuvettes d’une rondelle de mica. Nous avons opéré 
dans un vide de l’ordre de 0,01 mm de Hg, en 
l’absence de vapeur d’eau grâce à la parfaite étan- 
chéité du dispositif. L’eau utilisée était tridistillée 
de Px — 6,3. La source de 210Po était fixée sur le 
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(fig. 4). L’intensité du rayonnement « à la surface 
de l’eau était : 1,2.10$ «/min, et l’énergie laissée 
dans l’eau : 2,5 MeV. 

Dans ces conditions nous avons pu mettre en 
évidence une faible scintillation de l’eau corres- 
pondant à : N, — 2 à 3 photons par trajectoire « 
de 2,5 MeV. 


Conclusions. — Cette étude préliminaire de la 
luminescence induite par le rayonnement & dans 
l’air et dans l’eau, nous a permis de mettre au point 
une méthode de mesure du nombre de photons émis 
le long d’une trajectoire &. 

La sensibilité de cette méthode rend possible la 
mise en évidence d’une faible scintillation de l’eau 
dans le domaine 2 200 À < à < 5 000 À. Pour 
l'air, nous avons trouvé, pour ce même domaine 
spectral, 60 photons par trajectoire «. 

Des mesures récentes, faites par la technique des 
coincidences confirment cet ordre de grandeur et 
montrent que l'émission de photons est directement 
liée au nombre de paires d’ions crées. 


manchon enveloppant le photomultiplicateur Manuscrit reçu le 26 juillet 1960. 
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ÉTUDE PHOTOGRAPHIQUE DES TRACES DE FISSION DE L'URANIUM 235 
DANS LES PLAQUES IONOGRAPHIQUES 


Par R. PFOHL et J. P. LONCHAMP, 


Laboratoire de Physique Corpusculaire, Strasbourg. 


Résumé. — Dans le cadre des travaux sur les dimensions transversales des traces d’ions lourds 
dans les émulsions ionographiques, on étudie la structure des traces de fission. 
On a mis en évidence un amincissement caractéristique de la trace de l’ion « léger » dans cer- 


taines émulsions (G5 ; L4 ; C2). 


L’explication du phénomène est basée sur l’action des rayons de faible énergie. Cette expli- 
cation est confirmée par la comparaison avec les traces d’ions 4A, par l’utilisation des plaques 
peu sensibles (#0, À — 1, À — 2) et finalement par l'emploi d’émulsions diluées en gélatine. 


Abstract. — In the scope for our work on the transverse dimensions of heavy ion tracks in nu- 
clear emulsions we have studied the structure of fission tracks. 
Evidence is given of the characteristic thinning down of the ‘* light-ion ” track in certain 


emulsions (G5 ; L4 ; C2). 


The explanation of this experimental fact is based on the action of à rays of weak energy and is 
confirmed by comparison with 4A ion tracks and by use of low sensitivity emulsions (Æ0 ; Æ —1 ; 


K — 2) or diluted emulsions. 


Introduction. — Le problème de la structure des 
traces des ions dans les émulsions nucléaires est un 
problème du plus haut intérêt pour la détermi- 
nation de l'identité des ions. 

Ce n’est que récemment, que l’intérêt des cher- 
cheurs s’est porté sur l’analyse des dimensions 
transversales des traces. 

Depuis 1952, le groupe de méthodologie du 
Laboratoire de Physique Corpusculaire de Stras- 
bourg consacra un grand nombre de travaux à ce 
problème. Les traces d’ions lourds (1) sont parti- 
culièrement intéressantes. Les travaux ont pu pro- 
gresser grâce au développement des techniques 
d’accélérations des ions lourds depuis 1951 à 
Berkeley où on accéléra des ions 12C à 120 MeV. 

Les ions les plus lourds accélérés artificiellement 
semblent être les ions A. 

Malgré ces développements, l’irradiation d’émul- 
sions avec des faisceaux connus d’ions lourds reste 
pour beaucoup de laboratoires un problème diffi- 
cile. I] était donc intéressant de se tourner vers un 
type d'ions lourds relativement facile à produire, 
ce qui est le cas des ions produits dans la fission de 
Puranium 235. A part cet intérêt d'ordre purement 
pratique, les ions de fission présentent des caracté- 
ristiques très intéressantes qui les distinguent des 
ions lourds habituels. 

Avant l’utilisation des émulsions concentrées, 
quelques auteurs s’occupèrent des traces de fission 
dans l’émulsion. Jdanov et Myssowsky [1] furent 
les premiers en 1939 à utiliser une émulsion pour 
enregistrer une trace de fission. Lark-Horowitz [2], 


(*) Dans la terminologie actuelle, on désigne par ions 
« lourds » tous les ions dont le numéro atomique est supé- 
rieur à deux. 


[3]en 1939 et 1941 utilisèrent l’émulsion. En 1944, 
P. Cuër [4] en collaboration avec M. Morand et 
E. Cotton publièrent des travaux sur les ions de 
fission. 

En 1945, Perfilov [5] désensibilisa les émulsions 
pour éliminer le fond de traces «. 

Ultérieurement de nombreux chercheurs utili- 
sèrent les émulsions (Lonchamp [6]). 

Le but du présent travail est donc d’étudier la 
morphologie des traces de fission de l’uranium 235 
dans les émulsions de type varié, pour en tirer des 
renseignements sur la réponse des émulsions 1ono- 
graphiques à une ionisation importante en valeur 
absolue et rapidement variable. Cette réponse sera 
fonction des caractéristiques photographiques de 
l’'émulsion (sensibilité intrinsèque, dimensions des 
grains, etc.), il s’agit d’en étudier les relations. 


I. TECHNIQUES EXFÉRIMENTALES. 


L'uranium est introduit dans les émulsions par la 
technique classique de l’imprégnation. Celle-c1 se 
fait dans une solution à 0,05 % d’acétate d’uranyl 
avec une durée d'immersion de 30 mn. La teneur 
en uranium est alors de l’ordre de 0,9.10—? g/cmÿ, 
elle est évaluée par comptage des désintégrations «. 
Cette teneur a été adoptée après divers essais. Il 
s’agissait d'éviter un fond de traces « trop impor- 
tant pour gêner les observations et introduire 
néanmoins suffisamment d'uranium pour obtenir 
des traces de fission en nombre suffisant. On a pu 
vérifier qu’une telle teneur en sel d’uranium ne 
produisait aucune action désensibilisatrice sur 
l’émulsion. 

Nos émulsions imprégnées ont été exposées à la 
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pile du Centre d'Études Nucléaires, de Fontenay- 
aux-Roses. Dans un canal où le flux en neutrons 
thermiques était de l’ordre de 7,8.107/cm?/s les 
temps d'irradiation étaient de 13 s, pour obtenir un 
flux total de 10%/em?. En fait, les valeurs utilisées 
allaient de 108/em2-1010/cm?. Entre le moment de 
l’imprégnation et le développement des émulsions 
après irradiation, il s’écoulait en moyenne 72heures. 

Les mesures sur les traces ont été faites avec un 
microscope « KORISTKA » M S 2, pourvu d’un 
tube d'observation spécial, dénommé Poohstrolino. 
Le Poohstrolino est un micromètre oculaire du 
type « CLAUSEN ». Une lame à faces parallèles 
peut tourner autour d’un axe perpendiculaire à 
l’axe optique. 

Cette rotation produit un déplacement de 
l’image par rapport au réticule de l’oculaire main- 
tenu fixe. Cette lame dite d’observation est soli- 
daire d’une deuxième lame, dite de mesure, placée 
dans un microscope auxiliaire. L'objet dans ce 
microscope est un micromètre à divisions égales. 
L’angle de rotation des deux lames est le même 
pour les deux circuits optiques. 

L’intérêt de ce micromètre réside dans le fait que 
l’image se déplace par rapport au repère et non le 
repère par rapport à l’image. De plus, ce repère 
n’est pas constitué par un fil qu’il faut amener en 
coïncidence avec le bord de la trace, mais par un 
trait fin perpendiculaire à la trace. Le déplacement 
latéral du repère est réglé par tambour (cellule 
de 0,4 u) ; nous avons utilisé un enregistrement 
électrique semi-automatique des mesures mis au 
point par Ch. Gegauff [7]. 

L’étalonnage de l’appareil a été fait au moyen 
d’une échelle gravée « Leitz » de 10 u d’intervalle. 
Il était nécessaire de passer par le mesure intermé- 
diaire d’un petit objet mesuré simultanément par 
un micromètre à fil classique et par rotation des 
lames. Finalement, l’erreur d’étalonnage sur une 
division du poohstrolino est de : 1,5 %. Nous avons 
étudié l'influence de l’éclairement sur l’épaisseur 
des traces. On constate qu'avec un éclairement 
croissant, il y a une diminution de l’épaisseur, puis 
un palier ; pour que les mesures soient reproduc- 
tibles, il convient de régler l’éclairage pour être 
dans la partie rectiligne de la courbe. L’épaisseur 
variant également avec l’enfoncement de la trace, 
nous avons écarté les traces ayant une pente de 
plus de 10 % avec le plan de l’émulsion. 


II. STRUCTURE DES TRACES. 


Résultats expérimentaux. — Il s’agit d'étudier 
la réponse d’une émulsion photographique à l’ioni- 
sation due à la fission. Comme dans les plaques 
imprégnées à l’uranium puis irradiées aux neutrons 
thermiques, on a simultanément des traces de 
fission et des traces &« provenant de la désinté- 
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gration de Ur et Urr, il est facile de comparer la 
réponse due à l’ionisation des fragments de fission 


a b 


G5, 3 minutes C2, 3 minutes 


PLANCHE 1. 


Sa 75 


RS minutes | 


| 


PLANCHE 2. — G,. 


et celle due à l’ionisation des particules &. Cette 
réponse dépend essentiellement de deux facteurs : 


À No10 


1) La sensibilité de l’émulsion. 2) Les conditions de 
développement. 

Il n’est pas toujours possible expérimentalement 
d'étudier séparément ces deux facteurs étroitement 
liés. Les émulsions Ilford que nous avons utilisées 
se classent dans l’ordre de sensibilité corpuseulaire 
décroissante de la façon suivante : G5 ; L4 ; C2 ; 
KO; K—1; K—2. 

Tous les développements ont été faits à la tempé- 
rature de 180. 

Dans le cas des plaques sensibles (G5 ; LA ; C2) 
pour des temps de développement de 1 mn à 3 mn, 
les traces « apparaissent faiblement sous forme 
d’un alignement de quelques grains. Par contre, les 
traces de fission se présentent sous forme d’une 


PLANCHE 8. 


trace continue dans sa partie centrale, c’est-à-dire 
au voisinage de l’origine des deux fragments de 
fission. Les extrémités de la trace sont essentiel- 
lement lacunaires (Planche 1). À partir d’un temps 
de développement de 5 mn, les traces de fission 
sont continues sur toute leur longueur, alors que 
les traces « sont encore nettement lacunaires 
(Planche 2). Dans les plaques de faible sensibilité 
(KO ; K— 1; K — 2) la différence d’aspect entre 
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les traces de fission et les traces « est nettement 
plus marquée que dans les plaques du type précé- 
dent. En plus, ces plaques ont un voile plus faible, 
la recherche des traces de fission en est grandement 
facilitée et ce type d’émulsion se prêterait particu- 
lièrement bien à une utilisation en dosimétrie neu- 
tronique (Planche 3). Pour ces plaques, les traces de 
fission deviennent continues pour des durées de 
développements égales ou supérieures à 10 mn ; 
ceci pour les émulsions X0 ; K — 1 ; K — 2. Le 
seuil d'apparition des traces « se situe vers 3 mn, 
pour KO vers 10 mn pour À — 1 ; 30 mn pour 
K — 2. Par développement prolongé les traces « 
deviennent continues uniquement dans les émul- 
sions X0. 

Dans les traces, objets de nos mesures, il n’est pas 
possible de situer avec exactitude l’origine des deux 
fragments. Pour une trace moyenne de 24 u de 
longueur totale, l’origine est située, en se basant 
sur les mesures de Vigneron, à 13,5 y de l’une des 
extrémités et donc à 10,5 u de l’autre. Ceci n’est 
qu’un résultat statistique moyen, les fluctuations 
pouvant être de l’ordre de quelques &. Nous allons 
montrer qu'une méthode d’analyse statistique des 
résultats des mesures nous permet de faire la dis- 
tinction entre le fragment long et le fragment 
court. Cette analyse est rendue possible parles deux 
faits expérimentaux suivants : 1) Il y a dans 
certains types d’émulsions, une variation de 
l'épaisseur moyenne de la trace en fonction de la 
vitesse, c’est-à-dire du parcours résiduel. 2) La loi 
de variation de cette épaisseur moyenne n’est pas 
la même pour le fragment long et pour le frag- 
ment court. 

C’est cette dissymétrie que nos mesures ont 
permis d’abord de déceler. Nos mesures portent 
sur des cellules de 4 x. Chaque point représente 
donc une valeur nivelée de l’épaisseur corres- 
pondant au milieu de l’intervalle de mesure. Nous 
avons écarté systématiquement les deux premiers 
microns de chaque extrémité de la trace. Ce do- 
maine de parcours correspond à des vitesses rési- 
duelles inférieures à 2.108 cm/s, c’est-à-dire à un 
domaine où le mécanisme de ralentissement par 
chocs nucléaires est prépondérant. L'existence de 
noyaux de reculs explique le renforcement terminal 
signalé par certains auteurs (cf. Demers) [8]. 


Ze 


Free 


Les traces de ces reculs ne font pas partie à 
proprement parler de la trace de fission, bien 
qu’elles leur soient souvent soudées. Les cellules de 
mesures de 4 y juxtaposées sont représentées 
(fig. 1). Elles sont désignées par les notations «, f, 
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y, «, B', y! suivant que l’on part d’une extrémité 
ou de l’autre. 

L'origine de la fission a une probabilité maxi- 
mum de se trouver dans le segment y ou y’. L’expé- 
rience a montré que pour un type donné d’émul- 
sions, les valeurs de l’épaisseur correspondant à y 
et y! sont assez nettement différenciées. Nous 
adoptons le critère suivant : l’origine de la fission 
se trouve dans le segment le plus épais que nous 
appellerons segment y. 

La trace du fragment long comporte donc les 
segments y, B, «. La trace du fragment court com- 
porte les segments &' et B'. Le segment y’ recouvre 
partiellement le segment y et ne peut donc plus 
être compté dans la trace du fragment court. 

La validité de ce premier critère a pu être con- 
firmée par un second qui décèle lui aussi une dissy- 
métrie dans les deux moitiés de la trace globale. 
La somme des épaisseurs moyennes des segments 
æ« + B est presque toujours supérieure à la somme 
des épaisseurs moyennes des segments x’ + f. 

Disposant ainsi d’un critère statistique per- 
mettant de différencier les fragments longs et courts 
d’une même trace de fission, nous pouvons aborder 
maintenant l’étude de la variation de l’épaisseur 
moyenne en fonction du parcours résiduel des deux 
fragments. 


A) CAS D’UNE ÉMULSION G5. — Examinons 
d’abord le cas d’une émulsion Ilford G5 pour des 
temps de développement à l’amidol de 10 mn, 
20 mn, 45 mn. Toutes les moyennes sont faites sur 
10 traces. Les résultats sont reportés graphique- 


 EMULSION GS — 
épaisseur en } 


ÿ 4Sminutes 


ÿ 20 minutes 


\ TOminutes 


ment sur les courbes de la figure 2. Tous les résul- 
tats sont exprimés en pu. 

Pour le fragment long, on constate une décrois- 
sance systématique de l’épaisseur moyenne quand 
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on passe des segments y à B, puis à «, Nous carac- 
térisons cette décroissance par les différences indivi- 
duelles. 


I 


8 Ro A(B, æ) 
y— «= Aly, a) 


Afy, a):= A(y, 8) AIG") 


I 


De même, pour le fragment court nous consi- 
dérons la différence 8 — &! — A(B', «’). 


TABLEAU I 
A(y, B) A(B,«) A(y,a) A(B',«) A(x’, à) 
G5 —10 mn 0 0.09% -0-042 00 15000703 001 
G5:— 20-mn 014 00-0800 0/22 00020 01 
G5 —"15 mn 01110 040060 15 0 D ROUE 


s 


Les résultats sont représentés dans le tableau 
(T 1) dans lequel figure en plus la différence 
entre les épaisseurs & et «’. 

Le © des valeurs individuelles est pour ces 
mesures de 0.05 x environ. 

En adoptant le critère statistique usuel expri- 
mant que deux moyennes de mesures [e,, e, dif- 
fèrent d’une façon significative si e, — €, > 20 
avec o — VWo?/n;) + (o2/n2) o1et ©, étant l’écart 
type de chacune des mesures, nous arrivons aux 
conclusions suivantes : les valeurs du tableau pré- 
sentent une différence significative lorsqu'elles sont 
au moins égales à 0,04 u. Les valeurs &, B, y pré- 
sentent donc entre elles des différences signifi- 
catives pour chacune des trois plaques considérées. 
Par contre, les différences entre $’ et «' ainsi que 
celles entre « et «’ ne le sont pas. . 

Remarquons que la différence A(Y, 8) entre 12 
et8u de parcours est plus grande que la différence 
A(B, à) entre 8 u et 4 u parcours de résiduel. Ce 
comportement est important pour l'interprétation 
théorique des mesures. 

On constate que l’abaissement du temps de déve- 
loppement entre 20 mn et 10 mn atténue la varia- 
tion d’épaisseur A(y, «) d’une façon assez notable. 


.B) CAS DES AUTRES TYPES D’ÉMULSIONS. — 
Emulsion Ilfjord L4 et C2. — Les résultats qui 
suivent, sont relatifs à une émulsion Ilford L4et C2. 
Le temps de développement dans l’amidol est de 
10 mn et 20 mn. Toutes nos moyennes sont faites 
avec 10 traces. Les résultats sont représentés gra- 
phiquement sur la figure 3 et figure 4. Les notations 
sont les mêmes que précédemment. Les variations 
d'épaisseur sont en valeur absolue du même ordre 
que pour la G5 et l’influence de la durée du déve- 
loppement entre 20 mn et 10 mn est tout à fait 
comparable. 

En résumé, pour les trois types de plaques sen- : 
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sibles on a un certain nombre de faits communs : 
1) la variation A(+. 8) est nettement supérieure à la 
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variation A(6, «) ; 2) la variation A(£”, «’} (fragment 
court) n’est pas significative ; 3) un moindre déve- 
loppement tend à diminuer les variations A(+, «). 


C) Émuzsions ILrorp X0. — En utilisant les 
mêmes notations que précédemment nous résu- 
mons les résultats obtenus. Les différences ne sont 
significatives que pour des valeurs > 0,03 y. Pour 
une plaque de 30 mn, on ne peut mettre en évidence 
un amincissement. Pour la plaque déve- 
loppée 60 mn, seule la différence A(Y, à) — 0,06 u 
l’est. Cette différence est faible en comparaison de 
la valeur A(y, x) trouvée pour les émulsions 
sensibles. 


D) Émusions Izronn K — 1; K — 2. — 
Pour ce genre de plaques, il n’y a pas d’amincis- 
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sement quelle que soit la durée de développement. 
Les valeurs moyennes des épaisseurs sont respec- 
tivement 0,60 u pour Æ — 1 et K— 2 (60 mn) 
valeurs tout à fait comparables à celles obtenues 
dans A0 (0,60 & pour la partie centrale des traces). 


INT. INTERPRÉTATION. 


Rappelons que les premières traces d'épaisseur 
variable observées dans des émulsions nucléaires 
furent les traces d’ions lourds du rayonnement cos- 
mique primaire découvertes par Peters [9] en 1948 
et al. L’amincissement visible en fin de parcours 
était attribué par ces auteurs à la diminution de la 
charge effective de l’ion, lorsque celui-ci est suffi- 
samment ralenti par suite du phénomène de cap- 
ture d'électrons. 

En 1953, P. Cüer et J. P. Lonchamp [10], [11] 
critiquèrent cette explication en montrant les diffi- 
cultés d'interprétation auxquelles on se heurtait. 
Les calculs théoriques de la perte d'énergie spéci- 
fique rendus possibles par la connaissance des rela- 
tions parcours-énergie des ions lourds et la mesure 
des charges effectives des ions aux faibles vitesses, 
notamment les mesures de Zucker [12] sur les 
ions N montrèrent que dans la région d’amincis- 
sement, la perte d'énergie spécifique allait en crois- 
sant, malgré la diminution de la charge effective 
de lion. 

Dès cette époque, P. Cüer et J. P. Lonchamp 
proposèrent une explication basée sur la répar- 
tition énergétique et spatiale des électrons de faible 
énergie. Dans le cas de la fission, ce fut Demers [10] 
qui, au moyen d’un montage photométrique 
observa, le premier, la variation d'épaisseur dans 
les traces de fission enregistrées dans les émulsions 
spéciales à grains très fins fabriquées au labora- 
toire de cet auteur. 

Demers expliquait cette variation d’épaisseu: 
par la variation de la perte spécifique, laquelle 
gouvernait l’ionisation dans les grains de bromure 
d’argent traversés par les fragments. 

Demers observa une épaisseur plus grande à 
l’origine de la trace longue, il devait en conclure 
que la perte d’énergie initiale était plus grande à 
l’origine de la trace longue ; ce résultat devait être 
remis en question par les mesures de Lassen [14]. 
A part cette dernière difficulté, l’interprétation 
suggérée par Demers ne peut pas être écartée 
a priori, car le cas des ions de fission diffère assez 
notablement de celui des autres ions lourds. La 
perte d'énergie spécifique d£/dx dans l’émulsion 
peut se calculer à partir des valeurs correspon- 
dantes dans l’argon données par Lassen connais- 
sant le pouvoir d’arrêt moyen de l’émulsion par 
rapport à l’argon. | 

Les résultats sont reportés figure 5. La perte 
d'énergie spécifique décroît régulièrement à partir 
de l’origine des traces vers leur extrémité sauf vers 


7122 JOURNAL DE PHYSIQUE 


les deux derniers y à l’extrémité en raison du chan- 
gement du mécanisme de ralentissement. La dé- 
croissance est donc sensiblement plus brutale pour 
le fragment court que pour le fragment long. On 
peut se demander par quel mécanisme la valeur 
absolue de la perte d’énergie spécifique peut éven- 
tuellement avoir une influence sur les dimensions 
transversales d’une trace. Une forte ionisation dans 
un grain se traduit par l’apparition d’un très grand 
nombre d'électrons primaires et de trous positifs. 
On peut admettre que tous les germes d'image 
latente peuvent entrer en fonction très rapidement 
et mener à une image latente formée d’amas 
d'argent nombreux et relativement volumineux. 
Dans le cas d’une telle image latente, la période 
d’induction pourrait être notablement abaïssée ; le 
développement pourrait alors démarrer d’une 
façon quasi-instantanée. Un tel grain serait en 
quelque sorte surdéveloppé par rapport à un autre 
grain ayant reçu une image latente habituelle cor- 
respondant à une perte d'énergie moindre (en fin de 
parcours une particule « donne une perte d’énergie 


SE Mevs, 


Parcours H 


4 8 12 
IE ES 


dans la plaque 


spécifique de l’ordre de 0,25 MeV/u). Or, on sait 
que l’influence de la durée du développement sur 
l’épaisseur d’une trace peut être assez considérable, 
Néanmoins, le mécanisme que nous venons d’envi- 
sager est assez hypothétique, car on ignore dans le 
cas des fortes ionisations le degré de recombinaison 
au sein du microcristal entre les électrons primaires 
et les trous positifs. Si, néanmoins, nous adoptons 
ce mécanisme comme hypothèse de travail, on peut 
essayer de prévoir quelques conséquences de ce 
mécanisme, L’examen des courbes d’ionisation spé- 
cifique (cf. fig. 5) tend à prévoir que l’amincis- 
sement devrait être plus marqué pour la trace 
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courte. Cette conclusion est absolument infirmée 
par l’expérience. Nos résultats montrent en effet, 
que l’amincissement est inexistant ou très faible 
pour la trace courte et ne se manifeste que pour la 
trace longue. Les résultats de Mathieu et 
Demers [15] amènent à la même conclusion. 

Devant les difficultés auxquelles se heurte une 
interprétation uniquement basée sur la variation de 
l’ionisation spécifique, il convenait de voir si une 
interprétation basée sur la répartition des électrons 
de faible énergie pourrait ici encore comme dans 
le cas des ions lourds de charge comprise entre 
Z — 2 et Z — 18 rendre compte des phénomènes 
observés. C’est en vue de cette interprétation que 
nous avons calculé le spectre des électrons. 

L'étude de ce spectre nous a révélé les faits 
suivants : 

1) pour le fragment court, il n’y a pratiquement 
pas d’électrons à de 1 keV ou plus ; 2) pour le 
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fragment long les électrons 3 de plus de 4 keV 
apparaissent au delà de 9,3 u (compté à partir de 
l’extrémité);entre 9,3 u et 13,5u (c’est-à-direl’extré- 
mité de la trace longue) l'énergie maximum des 
électrons 3 passe rapidement de 1 keV à 2,5 keV. 

On remarquera le nombre très important d’élec- 
trons, plusieurs centaines qui prennent naissance 
sur un parcours de 1 u. 

Le segment « de la trace de fission qui s’étend de 
2 4 à 6 & est dans la région où il n’y a aucun élec- 
tron à d'énergie supérieur à 1 keV. Le segment 8 
qui s’étend de 6 u à 10 y empiète sur la région des 
électrons de 1 keV à 1,5 keV. Le segment y s'étend : 


DO N 0 10 


de 10 y jusqu’à 14 u ; il se situe en plein dans la 
région où apparaissent les électrons à de 1,5 keV 
à 2,5 keV. On peut donc s’attendre à une décrois- 
sance forte entre y et 6 puis une plus faible entre 8 
et «&. 

D'autre part, les segments &, «', 8’ sont au même 
titre dépourvus d'électrons d’énergie supérieure 
à 1 keV ; on peut donc prévoir que leurs épaisseurs 
ne diffèrent pas de façon notable. 

Toutes ces prévisions sont remarquablement con- 
firmées par l’expérience comme le montrent les 
résultats mentionnés plus haut. 

Il nous a semblé intéressant de comparer les 
résultats concernant l’amincissement des traces de 
fission à ceux concernant d’autres ions lourds de Z 
connu. Les ions les plus lourds ayant été accélérés 
artificiellement sont les ions FA. Nous disposions 
des mesures d'épaisseur de ces traces de Ch. Gegauff 
et J. P. Lonchamp [16] et des relations parcours- 
énergie de Barkas [17]. 

Il nous est donc possible de tracer la courbe 
d’épaisseur moyenne en fonction de la vitesse 8 
pour l’argon et la comparer avec la courbe corres- 
pondante des ions de fission dans le même inter- 
valle de vitesse (cf. fig. 6). Nous donnons les 
courbes des ions de fission dans les émulsions G5 
et pour des durées de développement de 45 mn 
et 20 mn ; puis dans l’émulsion L4 pour un déve- 
loppement de 20 mn. En fin les courbes des ions A 
» dans G5 et LA pour des durées de développement 

de l’ordre de 30 mn. 
+ On remarquera que les pentes de ces courbes 
sont peu différentes à l’exception de celle de 
dans LA qui est plus faible que celle de la fission 
dans cette même émulsion. 

Cherchons à interpréter cette remarquable simi- 
litude entre les ions {A et les ions de fission. 

Les valeurs de dÆ/dx total pour l’argon, cal- 
culables à partir de la relation parcours-énergie, se 
situent dans le domaine de vitesse ou d£/dx pré- 
sente un maximum assez plat, correspondant à une 
valeur de 5 MeV/u. La valeur de d£/dx est quasi 
constante dans l'intervalle de vitesse considéré. 
Dans ce même intervalle, le fragment léger de la 
fission a une perte d’énergie spécifique décroissant 
de 40 MeV/u à 7 MeV/u et pour le fragment lourd 
la variation est de 10 MeV/u à 3 MeV/u. Ceci nous 
fournit encore un argument supplémentaire pour 
affirmer que l’épaisseur moyenne n’est pas liée 
directement à la perte d’énergie spécifique totale. 
Il nous reste à examiner le spectre dans le cas de 
l’argon. Celui-ci est calculable car le charge efficace 
de l’ion #A peut s’obtenir à partir des valeurs 
de dE /dx de l’argon et des protons. 

L’analogie des spectres à de l’argon et du frag- 
ment lourd de la fission est frappante. La différence 
porte essentiellement sur le nombre des électrons. 
Les épaisseurs étant du même ordre dans les deux 
cas, on est amené à conclure que l’épaisseur de la 
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trace ne dépend du nombre, pour une énergie des 
électrons à donnés, que jusqu’à une valeur de satu- 
ration déjà atteinte dans le cas de l’argon. 

Nous discutons maintenant le mécanisme de la 
contribution des électrons 3 de faible énergie sur 
l'épaisseur d’une trace. Conformément aux idées 
de P. Cüer, J. P. Lonchamp, Ch. Gegauff, il 
convient pour toute trace de particule dans l’émul- 
sion de faire la distinction entre la partie primaire 
et secondaire de cette trace. La partie primaire est 
formée de grains effectivement traversés par la 
particule incidente. La partie secondaire est formée 
par les grains situés au voisinage de la trajectoire 
de l'ion incident, maïs rendus développables par 
l’action des électrons 3. Ces rayons à prennent 
naissance aussi bien dans la gélatine que dans les 
microcristaux de BrAg. D’après la formule de Mott 
et compte tenu du parcours moyen de l’ion dans la 
gélatine, on calcule que la proportion est environ 
de 1 électron 3 issu de la gélatine pour 3 issus 
de BrAg. Les électrons d’énergie inférieure à 2 keV 
ont une probabilité très réduite de sortir des micro- 
cristaux de BrAg, au sein duquel ils ont pris nais- 
sance. En première approximation, nous pouvons 
négliger leur contribution à la formation de la 
trace secondaire. La présence d’électrons à issus 
de la gélatine peut expliquer l’élargissement de la 
trace vers l’origine de la fission. Rappelons que dans 
le cas de la G5, la variation Ae de l’épaisseur entre 
les vitesses (8 — 0,027 et B — 0,042 est de 0,15 u) 
(cf. fig. 2). Pour interpréter cet élargissement, nous 
imaginons le modèle suivant. Pour 8 — 0,027, nous 
sommes dans le domaine de la trace primaire 
(absence d'électrons à d’énergie > 1 keV). Pour 
B — 0,042, on a des électrons d’énergie limite 
1,8 keV. Un paramètre important de ce modèle 
est le parcours des électrons lents dans la gélatine. 

Ce parcours a été calculé par (J. P. Lonchamp, 
Ch. Gegauff [18]) à partir du pouvoir d’arrêt ato- 
mique différentiel des éléments contenus dans 
lémulsion et par référence au parcours dans l’air. 

Les calculs donnent le parcours total de l’élec- 
tron, mais la portée de celui-ci (distance atteinte) 
peut être inférieure en raison du scattering des 
électrons. Les parcours calculés représentent donc 
les portées maximum. 

Nous pouvons estimer la demi-largeur maximum 
d’une trace en un point de la trajectoire où il y a 
production d’un ensemble d’électrons 3 d’éner- 
gie Æ keV. Ce maximum correspond à un électron 
éjecté à 900 dont la portée se confond avec le par- 
cours rectiligne Pb(E) correspondant à l’énergie Æ. 
En outre, nous supposons le cas limite ou le grain 
juste touché par l’électron est néanmoins rendu 
développable. Pour £ = 0 ; p = 0 ; ce qui corres- 
pond pratiquement à l’absence de rayons Ô. Le 
centre du grain vierge, porteur d’une image latente 
sera au maximum situé à la distance À de la tra- 
jectoire (R = rayon du grain vierge). 


Ce grain sera rendu développable par Pimpacet de 
l'ion primaire qui l’atteint sous incidence rasante et 
appartient donc à la partie primaire de la trace. 
On voit sur la figure 7 que le passage de l’épaisseur 
maximum primaire à l’épaisseur correspondant à 
l'apparition d'électrons à d'énergie Æ se traduit par 
un élargissement Ax — p(Æ). Après développement, 
en supposant que celui-ci se traduit par un accrois- 
sement uniforme du diamètre des grains, l’élargis- 
sement reste Ax = p(E). 

La validité de ce modèle implique la présence 
d’un très grand nombre de rayons à afin que les 
conditions limites que nous venons de préciser 
soient remplies par un certain nombre d’entre eux. 
La confrontation avec l’expérience consiste, par- 
tant de l’épaisseur moyenne observée expérimen- 


AX grain Ag Br 


rendu développable 


par rayon 9 


trajectoire ionique 


re, 7e 


talement d’en déduire Æ et voir si la valeur obtenue 
pour Æ est en accord avec l’énergie caleulée à partir 
du spectre à. 

Entre 6 = 0,027 et B — 0,042, on a vu que 
Ae=0 M5 Ur A0nCiAr = 10,070 0 

Pouro(Eh=0 07: E=4,6 keV A762=0,042 
les électrons à les plus énergiques ont 1,8 keV et 
l’on à 400 S/u d'énergie supérieure à 1,5 keV. A 
partir de la formule Ge distribution de Mott, on 


peut calculer l’énergie moyenne W des rayons à 
dans l'intervalle W, = 1,5 keV à Wiz — 2 mc? P?. 

Pour 8 = 0,042 ; Ws = 1,5 keV on trouve 
W= 1,03 keV. 

Cette valeur est en excellent accord avec notre 
prévision 1,6 keV. Pour les autres émulsions sen- 
sibles, 1l semble a priori que le même raisonnement 
reste valable et que l'élargissement de la trace con- 
ditionné avant tout par le parcours 9 dans la géla- 
tine devrait être de même ordre ; ce que l’expé- 
rience confirme pour la C2 et la LA. 

Il nous à paru intéressant de comparer l’épais- 
seur de Pextrémité des traces de fission (segment « 
suivant notre terminologie) avec l'épaisseur 
moyenne des traces de particules &« dans une même 
plaque. On constate que l'extrémité de la trace de 
fission est toujours d'environ 10 % plus épaisse 
que la trace &. Cette différence est à peu près 
indépendante du type d’émulsion. Pour les traces « 
de ’U que nous avons dans nos émulsions la perte 
d'énergie spécifique totale varie assez peu le long 
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d’une trace de 200 keV/u à 300 keV/x environ. 
Or, le segment « de la fission correspond à un dE dx 
total moyen d’environ 3 600 keV/u, donc très 
nettement supérieur. En ce qui concerne le spectre à 
de la trace « le calcul montre qu'entre 0 et 6, 
il n’y a que des électrons à en dessous de 1 keV, 
ce n’est qu’au delà de 14u qu’apparaissent des 
électrons d'énergie supérieure à 2 keV. La majorité 
des électrons à ont donc entre 1 et 2 keV, mais leur 
nombre reste toujours faible et ne dépasse pas 2 
par w de trajectoire (pour la fission, nous avions 
des nombres de l’ordre du millier). 

De nombreuses mesures ont démontré que pour 
les traces « ne dépassant pas 20 y, la variation 
moyenne d'épaisseur en fonction du parcours est 
indécelable par toutes les méthodes de mesures. 
Tout se passe donc, comme si dans ce domaine 
d'énergie, une trace x était essentiellement formée 
par la trace primaire. Or, nous avons vu que l’extré- 
mité d’une trace de fission se trouvait être dans 
le même cas, absence de tout électron d’énergie 
> 1 keV. On pourrait donc s’attendre à priori à 
une égalité des épaisseurs. Or, en fait, l'épaisseur 
de la trace de fission semble systématiquement 
supérieure d'environ 10 %,. On peut interpréter cet 
écart systématique en reprenant une hypothèse 
suggérée au début de ce chapitre à savoir qu’une 
forte ionisation dans un grain, peut mener à une 
image latente formée d’amas d'argent nombreux et 
relativement volumineux, capable de faire dé- 
marrer le développement d’une façon quasi instan- 
tanée. Une trace de fission serait donc sur- 
développée par rapport à une trace «. Ce phéno- 
mène ne peut expliquer les variations d'épaisseur, 
le long d’une trace de fission, le mécanisme par 
action des à étant suffisamment bien établi, mais il 
peut néanmoins intervenir comme un effet de 
second ordre, très peu sensible. Il faut des diffé- 
rences d’ionisation très grandes pour qu'il inter- 
vienne. 


IV. UTILISATION DES ÉMULSIONS DILUÉES. 


L'interprétation que nous venons de donner 
attribue un rôle important à la composition de 
l’émulsion et spécialement à la gélatine où pren- 
nent naissance les à responsables de la partie secon- 
daire des traces donc finalement de leur épaisseur. 

I était intéressant d’utiliser des émul:ions diluées 
en gélatine pour nous rendre compte de la varia- 
tion de la structure des traces en fonction du Z 
moyen de l’émulsion. 


A) Technique. — Nous avons utilisé des émul- 
sions Ilford G5 :t C2. 


G5 normales et diluées 2% 4x 


C2 normales et diluées 2%X 3x 6x 


8x en gélatine 


8% en gélatine 


- 


Le) 
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Les caractéristiques sont : 
TABLEAU 2 
CONCENTRATION 
EN AgBr normale 25 3 X LX 6x 8x 
(c) 0,49 0,35 0,28 0,23 0,16 0,13 
Nombre d’électrons DE 
Rue ln) 10" 104,7 85,2 69,3 57,4 
Nombre de grains ( G5 278 195 156 128 89 72 
vierges par cm {C2 462 330 262 216) 150 122 
dilution 


Traces « Traces de fission 
Émulsions G5, développement amidol 
45 minutes 


PLANCHE 4. 


Les émulsions ont été développées au révélateur 
habituel à l’amidol à 18° pendant une durée 
de 45 mn dans le même bain pour permettre les 
comparaisons. 

Les planches (4) et (5) représentent côte à côte 
des traces de fission et des traces « dans des émul- 
sions Go et C2 normales et diluées. 

Pour les traces de fission, on constate une dimi- 
nution de l’épaisseur et l’apparition de lacunes. 
Pour les traces «, l’importance des lacunes croît 
régulièrement. 

L’amincissement le long des traces de fission 
dont nous avons parlé précédemment se voit sur 
les planches (4) et (5). Les traces de fission ont un 
parcours plus long dans les émulsions diluées que 
dans les émulsions normales, à cause du pouvoir de 
ralentissement différent. Pour que 12s compa- 


L 
. PAT ? | 


+ 


Traces de fission 
développement amidol 
45 minutes. 


Traces x 
Émulsions C2, 


PLANCHE 5. 


raisons soient valables, nous donnons les mesures 
d’épaisseurs à des points de la trace correspondant 
à un même intervalle de vitesse. Pour les traces 
présentant un aspect granulaire comme certaines 
des traces &« nous définissons l’épaisseur par la 
mesure du diamètre des grains formant la trace. 


B) Résultats. — Les résultats sont traduits 
graphiquement. Les courbes correspondent aux 
moyennes de 10 traces dans chaque émulsion. 

La figure 8 représente pour des émulsions G5, en 
fonction de la concentration en AgBr (et dilution) 
les éléments suivants : 

Courbe (1) : épaisseur de la trace de fission à son 
origine. 

Courbe (2) : épaisseur de la trace de fission à 
l'extrémité (section « dans notre terminologie). 
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Courbe (3) : épaisseur de la trace «. 
La figure 9 représente les mêmes éléments pour 
les plaques C2. La figure 10 représente la diffé- 


fission origine 


fission extrémité 


010 conc Ag Br 
6x 8x dilution 


rence A(Y, «) entre l’épaisseur à l’origine et à l’ex- 
trémité de la trace de fission. La courbe (1) corres- 


épaisseur en p 


— C2 - 4Sminutes — 


fission origine 
Heron extrémité 


010 conc Ag-Br 


Ie, Où 


pond aux émulsions G5, la courbe (2) aux émul- 
sions C2. Ces valeurs ont été obtenues en mesurant 
sur les figures 8 et 9 les différences des ordonnées 
des courbes (1) et (2). 


{ A(ÿa) en p 


TT AMINCISSEMENT DES TRACES DE FISSION — 


020 
"010 
conc en Ag Br 
(0) 020 010 
normale 2% SX RU X 6x Bxdilution 


Les AUD 


Nous constatons qu'avec une dilution croissante, 
les diverses épaisseurs diminuent dans les G5 et 
dans les C2. L’épaisseur de trace de fission à l’ori- 
gine diminue régulièrement. Celle de l’extrémité de 
la fission et des traces « commence par diminuer 


N°0 


puis reste constante. Nous expliquerons ces allures 
caractéristiques dans le paragraphe réservé à l’in- 
terprétation. Quant à la différence A(Y, «) elle ne 
diminue qu’à partir d’une dilution assez forte (4X). 

Les différences d’épaisseurs sont significatives 
pour des écarts > 0,04 y. Ceci nous amène à cons- 
tater que sont significatives les différences existant 
entre l’origine de la fission et l’extrémité pour 
toutes les dilutions. De même, les différences 
d'épaisseur entre le segment « de la fission et les 
traces &« dans les émulsions normales le sont. Par 
contre, cette différence n’est plus significative pour 
les émulsions diluées. Donc, l’extrémité des traces 
de fission se comporte de façon analogue à une 
trace « dans les émulsions diluées. 


C) Interprétation. — Résumons d’abord les pa- 
ramètres physiques qui sont sous la dépendance de 
la dilution des émulsions en gélatine. 

La diminution du Z moyen de l’émulsion entraîne 
une diminution du nombre de rayons à pour une 
vitesse donnée de l’ion traversant l’émulsion. Les 
résultats sont tirés du tableau 2. La composition 
énergétique du spectre à n’est pas affectée par la 
dilution. 


Espacement des grains. — L’espacement va en 
augmentant régulièrement. La configuration favo- 
rable donnant une partie secondaire à la trace 
responsable de son épaisseur est représentée sché- 
matiquement figure 7. Un électron à issu de la 
gélatine a une portée p et rend développable un 
grain de AgBr situé à une distance p de la trajec- 
toire ionique. Un tel cas favorable nécessite statis- 
quement une double condition : a) Un grand 
nombre d’électrons à afin d’avoir une chance non 
négligeable d’avoir un parcours égal à la portée. 
b) Une localisation favorable d’un grain AgBr, ceci 
est lié à l’espacement moyen des grains. Lorsque 
l’espacement des grains croît, l’épaisseur théorique 
maximum des traces tend à croître jusqu’à ce que 
cet espacement dépasse la portée maximum des 
électrons du spectre. La dilution progressive com- 
mencerait par accroître l’épaisseur théorique maxi- 
mum puis celle-ci décroitrait très vite. Par contre, 
le nombre d’électrons à allant régulièrement en 
diminuant cette circonstance agit statistiquement 
dans le sens d’une décroissance des épaisseurs 
maximum. En résumé, nous avons deux causes 
antagonistes qui permettent d'interpréter l’allure 
générale de la courbe (1), figure 8, 9 donnant 
l’épaisseur maximum en fonction de la dilution. 

Pour les grandes dilutions, il n’y a plus possi- 
bilité de rendre développable un grain par effet 3 
seule doit subsister la partie primaire de la trace. 
La figure 8,1 montre qu’il en est bien ainsi :: 

En conclusion, l’expérimentation sur les émul- 
sions «diluées » confirme le rôle que nous attribuons 
à l’ionisation secondaire dans le mécanisme de la 


l N° 10 


_ formation &es traces dans les émulsions nucléaires. 
Ce travail a été exécuté au Laboratoire de Phy- 
sique Corpusculaire de Strasbourg. 

Nous tenons à remercier vivement M. le 
P* P. Cüer pour l'intérêt qu'il a bien voulu témoi- 
gner à ce travail. Nous remercions H. Baissas, 
Directeur du Centre Nucléaire C.E. A. de Fontenay- 
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du Service de la Pile, ainsi que ses très aimables 
collaborateurs, qui ont bien voulu effectuer les 
irradiations des plaques utilisées à la pile « ZOÉ ». 

Nous remercions également M B. et M. Ger- 
linger du Laboratoire de Physique Corpusculaire 
pour leur collaboration technique. 
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RÉSONANCES ET DÉDOUBLEMENTS DU TYPE K 
DANS LES MOLÉCULES A SYMÉTRIE AXIALE 
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Résumé. — On établit que, dans l’étude de la vibration-rotation des molécules à symétrie 
axiale, PHamiltonien transformé du second ordre possède des éléments matriciels non nuls de la 
forme (KX|h,,|X + n) avec n — 3 ou n — 4 lorsque l’axe de la molécule est d’ordre 3 ou # respec- 
tivement. L'effet correspondant est appelé résonance du type Æ# ou (lorsque n — 4, K — + 2) 
dédoublement du type X. Les coefficients des éléments matriciels ont été calculés en fonction des 
constantes moléculaires pour les différents groupes de symétrie. 


Abstract. — It is established that, in the case of axially symmetric molecules, the second 
order transformed rotation-vibration Hamiltonian has nonvanishing matrix elements of the 
form (Æ|h,,1X + n) where n — 3 or 4,for molecules of 3- and 4-fold axial symmetry respectively. 
The corresponding effect is called Æ-type resonance or (if n — 4; K — + 2) K-type doubling. 
The coefficients of the matrix elements have been calculated as functions of the molecular constants 


for the different symmetry groups. 


Introduction. — Le présent article fait suite à 
celui que M. L. Grenier-Besson a publié récemment 
sur les résonances et dédoublements rotationnels 
du type Z [1]. Nous renvoyons le lecteur à cet 
article pour une description plus complète des 
méthodes de calcul utilisées et pour la définition 
des notations. 

Rappelons que, en l’absence de résonances acei- 
dentelles les corrections dites « du second ordre » à 
l’énergie de vibration-rotation d’une molécule poly- 
atomique (1) sont obtenues à partir des éléments 
matriciels, diagonaux par rapport aux nombres 
quantiques v, de l’opérateur A; (hamiltonien trans- 


s 


formé du second ordre) [3]. Si l’on désigne par 
un opérateur qui ne possède aucun élément matri- 
ciel diagonal par rapport aux v, on peut écrire 
sous la forme [4] [5], [1]: 


ho —= han ZE Fa Un hé (Se hax). 


La contribution de ho, hoo, hos à l’énergie de 
vibration-rotation peut être soit « diagonale » (élé- 
ments matriciels diagonaux en v,, 4, K), soit «non 
diagonale » (éléments matriciels diagonaux en v, 
mais non diagonaux en } ou Æ) (?). 

Les divers « effets du second ordre » peuvent 
ainsi être classés de la façon suivante : 


CONTRIBUTIONS 
HAMILTONIEN CONTRIBUTIONS DIAGONALES NON DIAGONALES 
EN 4 ET À 
À ; à : > ; 
2e Distorsion centrifuge Résonance et dédoublement 
du type X. 
2 Variation des moments d’inertie Résonance et dédoublement 
en fonction des nombres quan- rotationnels du type L. 
tiques vibrationnels. 
hs Termes anharmoniques de l’éner- Résonance et dédoublement 


gie de vibration. 


vibrationnels du type L. 


Nous nous proposons d'étudier les résonances et 
dédoublements () du type K, c’est-à-dire de cal- 
culer les éléments matriciels non diagonaux en X 
de l’opérateur : 


ha = ZX ST P, PeP, Ps (1) 
apyà 


(*) Adresse actuelle : Laboratoire de Physique VI, 12, 
rue Cuvier, Paris (Ve). 
. (*#) Détaché de l’Institut National de Recherche Chi- 
mique Appliquée. 

(*) L'ordre de grandeur effectif des diverses corrections 


avec 


ay 
Tee 


2 TT — en (2) 
M Xn Lo 168 lyy 155 


Dans les formules précédentes, lindice « qui peut 


dépend, en fait, de la valeur des nombres quantiques rota- 
tionnels [2]. 

(?) Tous ces éléments matriciels sont, en outre, dia- 
gonaux par rapport à J et M. 

(°) Pour la différence entre dédoublements et résonances, 
voir par exemple la référence [1]. 
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prendre les valeurs x, y, z désigne l’un des axes 
principaux d'inertie de la molécule. Z£, désigne le 
moment principal d'inertie correspondant, af un 
coefficient de variation des moments ou produits 
d'inertie en fonction des coordonnées normales 
et 2, une constante de force du potentiel harmo- 
nique. 

Il est clair que h:1 étant de degré quatre en P,, 
peut avoir des éléments matriciels diagonaux (res- 
ponsables de la distorsion centrifuge) et des élé- 
ments non diagonaux appartenant à l’un des quatre 
types suivants : 


PÉPOÉEA SCE|KC 2), (RIRE 3) 0 U(KIK 24); 


Remarque. — En fait, l’expression « Æ type 
doubling » a déjà été utilisée par G. Herzberg 
(référence [10], page 409), pour désigner d’une 
manière très générale toutes les décompositions de 
niveaux de vibration-rotation du type AA suscep- 
tibles d’être observées dans les molécules à symé- 
trie axiale, quels que soient les éléments matriciels 
responsables de ces décompositions. Utilisant cette 
même définition, J. M. Hoffman, H. H. Nielsen et 
K. Narahari Rao [11] ont récemment parlé d’un 
« K type doubling » dans la molécule PH;. L’expres- 
sion « décomposition du type AA » (AA splitting) 
nous semble préférable à « dédoublement du 
type X » (X type doubling) pour caractériser l’effet 
très général décrit par Herzberg. 

Il nous paraît souhaitable de n’utiliser les déno- 
minations faisant intervenir les nombres quan- 
tiques (7, À) que dans le cadre d’une nomenclature 
fondée sur la nature de l’élément matriciel respon- 
sable de l'effet observé. C’est dans cet esprit que 
nous utilisons le terme «résonance ou dédoublement 
du type Æ » pour désigner une interaction de réso- 
nance essentielle liée à des éléments matriciels 
(K|K + AK) diagonaux par rapport à tous les 
autres nombres quantiques. 


F Calcul général des éléments matriciels non dia- 
gonaux de h;,,.— La méthode générale décrite dans 
la référence [1] permet de calculer sans difficulté les 
éléments non diagonaux en X de h:, : 


(KR, |K + 1) = he[J(J + 1) — K(K + 1)]/? (2K +1) 
x [UAŸ +x5Ae) J(J +1) 
CAT + LAS) (CRE 2K + 1) + RA 


the (3) 


(RIR,,1K + 2) = he[J(J + 1) — K(K +1)? 
X [JUJ + 1) — AUX + 2)10? x [(R, + üRg) J(J +1) 
D (R, +R) (2K? + &K + 4) + Rio + Rio (4) 


(KIh,,1K & 3) = he[J(J + 1) — K(K + 1)1/° 
K [J(J + 1) — (K + 1) (K + 2)? 
x [J(J +1) —(K +2) (X + 3)]/? (2K +3) (Kÿ + iRÿ) 
(5) 
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(ÆÏRh|K & 4) = Re[J(T + 1) —R(K + 1)|/2 


AEATEURESSS AN NP (RG + üRG). (6) 
Si l’on pose : 
dc do k \° 
ba) = nas (fes À GK), 


on obtient les valeurs suivantes pour les coef- 
ficients R : 


Re = 22 ef 
Fi = 4h DRE) + (vil (ay) 
Re = RE [{am)? — (y? — Aer)(as) — (as)? 

+ 2{yy)(37) + 4 (ya) 
Ré = — RE [(ar)(ay) + (yvi(ey) — 2(62)(av) 

— A (22) (ya) 

Re = —$ 2 (er) — (y) — eu)" 
Ré = KE [{ax) — (yy)] (eu) 
RE = RE [(BBI(as) — laxilaz) + 2(48)(B] 
KE = — 2 [{ua)(B3) + 2(aB)lus) + 3(B8)(B2)] 
Fa . er a) 
Rio — 10 E - = (la)? — (yz)?] 
Big = — 20h E —— (ax)(ur) 


FA = — 5RÈ — [(ux)(Be) — 2{uz)(a8) — (BB)(B:)]. 


os 8% 


(8) 


Dans A%, R%, R%, R%,, « peut prendre les valeurs x 
ou y ; B est alors égal à y ou à x respectivement. 
Les indices 4, 5, 6... des coefficients AR ont été 
choisis de façon à permettre la comparaison avec 
les résultats de la référence [3]. 

Les formules (3) à (8) sont valables pour une 
molécule polyatomique quelconque. 


Étude particulière des molécules à symétrie 
axiale. —— Les éléments matriciels non diagonaux 
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en X de h;; peuvent être obtenus à partir des for- 
mules générales établies dans le paragraphe précé- 
dent, en tenant compte des valeurs particulières des 
coefficients ass pour une molécule à symétrie axiale 
appartenant à un groupe de symétrie donné. Nous 
avons étudié systématiquement, dans une publi- 
cation antérieure [6], les propriétés des coeffi- 
cients a des molécules à symétrie axiale pour les 
différents groupes de symétrie auxquels la confi- 
guration d'équilibre de la molécule est susceptible 
d’appartenir. 

On peut ainsi montrer que les seuls coefficients À 
(équations (8)) pouvant être différents de zéro, 
pour une molécule à symétrie axiale, sont : À, 7e 

7) F3. Il en résulte que les élémedts CKlka|K 41) 
(&) 2) sont nuls pour toutes les ne 
à symétrie axiale. 
k L'élément (K|ha1\1K + 3) peut être difjérent de 
zéro, à condition que l’axe (z) de la molécule soit un 
axe d'ordre 3. 

(Toutefois cet élément matriciel est nul si la 
molécule appartient au groupe C3, ou au 
groupe Da.) La valeur de l’élément (X|h41]K + 3) 
est donnée par la relation (5), dans laquelle le 
coefficient a l’une des valeurs suivantes : 

a) Groupes Cset S4 


& iaf”) (av 4 ia”). (9) 


b) Groupes Csy ct Ds (élément orienteur : 
plan 64) (f) 


(B s)e S Cr di 


28 t (rs 
E(9) 
c) Groupes D, et Dsa (élément orienteur : axe 
Ca (5) : 
ax\3 UR UV 
R9 4 inv = + (Be) SEEN (11) 
le t Of 
E(9) 
L'élément (K|h:|K + 4) est différent de zéro 


lorsque l’axe (z) de la molécule est un axe d'ordre 4. 
Il est donné par la relation (6), dans laquelle le 
coefficient a l’une des valeurs suivantes : 


.(?) I s’agit de l'élément orienteur utilisé dans la deu- 
xième règle d'orientation (référence [6]). 


N°10 


a) Groupes Cy, Can: Sa : 


R3 + ile = — 
(9) 


b) Groupes Dy, Cao) Da (éléments orienteur : 6 
ou Co), Dog (élément orienteur : C3 (*)) : 


agi 2 (&) à (9) 


BTE 
Bi(9) Bo(9) 


R, + 18, = — 


Si, dans le groupe D,,, on choisit un plan © 
comme élément orienteur 1l faut échanger B, et B, 
dans la formule (13). "« 


Remarques. — 1) Les formules (9) à (13) ne sont 
valables qu’à condition d’utiliser, pour l’orien- 
tation des coordonnées normales dégénérées, les 
règles définies dans la référence [6]. 

2) Les résultats que nous venons d’obtenir sont 
en accord avec la règle que l’un d’entre nous a 
proposée pour connaître a priori ; les éléments matri- 
ciels non nuls des molécules à symétrie axiale [7]. 
Dans le cas des éléments non diagonaux de l’opéra- 
teur A4, cette règle prend, en effet, la forme simple 
suivante : l’élément (K|h21] - AK) ne peut être 
différent de zéro que si AX = pN (N étant l’ordre 
de l’axe de la molécule et p un entier positif, 
négatif ou nul). 


Conclusion. — Contrairement à ce qui avait été 
précédemment admis par divers auteurs [8], les 
éléments (K|h1|K + 3) peuvent être différents de 
zéro pour une molécule possédant un axe de symétrie 
d'ordre 3. Ces éléments donnent lieu à une résonance 
du type À dont il convient de tenir compte dans 
les calculs effectués à un ordre d’approximation 
élevé. (En particulier cette contribution devrait 
être ajoutée à celle des éléments (KlkilX + 6) 
invoquée pour expliquer le déplacement des 
raies À — 3 dans le spectre d’inversion de l’ammo- 
piac [9]. 

Une ee LA du type À due aux éléments 
(K|ho1lK + 4) apparaît de même pour les molécules 
possédant un axe de symétrie d’ordre 4. Mais ici ces 
mêmes éléments sont aussi responsables d’un effet 
plus important : le dédoublement du type X qui 
affecte les niveaux À = + 2. 


Manuscrit reçu le 27 juillet 1960. 
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ÉTUDE PAR RÉSONANCE MAGNÉTIQUE NUCLÉAIRE (R. M. N.) 
DE L’'ÉCHANGE DES PROTONS DANS LES MÉLANGES FAU-ALCOOL 


Par M. G. MAVEL, 


Laboratoire de Spectroscopie hertzienne, Sorbonne. 


Résumé. — Les résultats de l’étude par R. M. N. de solutions aqueuses d’alcoolset de polyalcools 
amènent à examiner la notion d'échange de protons. On doit admettre que, dans les solutions non 
électrolvtiques, cet échange est dû, en plus du caractère labile des « complexes » (durée de vie 
107% s), à un mécanisme beaucoup plus lent (durée de vie — 10—%s) que l’on attribue à 
des interactions doubles de dipôles. On examine, dans cet esprit, les diverses sortes possibles d’échan- 
ges dans un mélange eau-alcool où coexistent des polymères, de tous ordres, d’eau et d’alcool, et 
des complexes ; on tente d'interpréter les résultats, en fonction de données énergétiques. On pré- 
sente, en détail, les résultats d’une large étude expérimentale que l’on compare avec des données 
sur les différents corps utilisés ; ces résultats montrent une étroite dépendance avec la longueur 
et la ramification des chaînes et par là, avec le degré d’association inter- ou intra-moléculaire 
(polyalcools....) des corps considérés. 


Abstract. — Proton magnetic resonance studies of aqueous solutions of alcohols and polyalcohols 
lead to the notion of proton exchange. In non-electrolytie mixtures, two essential means of 
exchange can be distinguished : the first due to thelability of complexes (mean life 10—10$); 
the second, much slower, is attributed to a double interaction of dipoles (m.1. 10-%s). From 
that point of view, we examine the different kinds of exchange which can occur in a mixture water- 
alcohol (composed of polymers of varying size of both, and of water alcohol complexes) ; we try to 
correlate the results whith energy data. We give a detailed description of an extensive experi- 
mental study, compared with data on the different alcohols. It shows a direct dependence with 
length and branching of the alkyl chains and with the degree of inter or intra molecular asso- 
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ciation. 


A. ÉTUDE THÉORIQUE DE L’ÉCHANGE. 


1. L'étude de solutions aqueuses d’électro- 
lytes [1, 2] a amené Gutowsky et coll. à introduire 
l'échange des protons dans les équations de la 
R. M. N. [2, 3]. Ils considéraient ce phénomène 
comme un cas, particulier aux systèmes contenant 
des protons labiles, de l’importance des « mouve- 
ments » du réseau sur la vitesse de relaxation 
spin-réseau [4]. 

Essentiellement si les protons peuvent « sauter » 
d’une position caractéristique de l’espèce À à une de 
l'espèce B et réciproquement, à une fréquence assez 
grande, on n'observe qu'une seule raie spectrale pour 
ces protons de À et B, contrairement à ce que l’on 
observe en absorption infra-rouge. Pour les solu- 
tions non électrolytiques que nous considérons, les 
exemples les plus courants de protons labiles sont 


fournis par les groupements —OH, —NH;, 


—NH Les espèces A et B peuvent être des 
polymères divers, des complexes par liaison hydro- 
gène, etc. C’est ainsi que l’échange rapide est le 
cas général pour les solutions de corps organiques 
dans l’eau : échange double entre H,0 libre et 
complexé (ex. : eau + dioxanne) ; échange triple 
entre H,0 libre, ROH libre et les complexes divers 
(ex. : méthanol + eau) [5]. 


2. Mécanisme du phénomène d’échange. — 
Gutowsky et coll. [2] n’ont pas précisé le sens 


physique du phénomène d’échange (il s’agissait, 
pour eux, de solutions électrolytiques) (?). Dans les 
mélanges non-électrolytiques, on peut penser que 
le changement de position du proton est dû, soit 
à un changement de position de la molécule à 
laquelle il appartient, soit à un saut du proton 
d’une molécule à une autre (en respectant la distri- 
bution des charges électriques, ce qui exige qu’il y 
ait permutation de deux protons, les ions ayant un 
rôle négligeable pour nous). 

Le premier mécanisme intervient certainement et 
d’une manière prépondérante. On sait que, dans 
les liquides, les édifices créés par la liaison hydro- 
gène sont labiles et qu’une molécule donnée passe, 
sans cesse, d’un agrégat à un autre, ou reste libre 
un certain temps. Pour l’eau et les alcools, purs, 
l’étude de la relaxation diélectrique [8, 9] a permis 
d’évaluer l’ordre de grandeur de la durée de vie 
d’un « complexe » (polymère) à 1071 s pour 
l’eau à 209, à 1075 — 10% $ pour les alcools. La 
durée de vie d’un monomère est, pour l’heptanol, 
de 3,2 1071 $, Ces déterminations sont en accord 
avec celles faites, pour l’eau, par étude de la 
conductibilité thermique [10] ou de l’absorption 
ultra-sonore [11]. Comme nous le verrons, au para- 
graphe 4, en calculant la « durée de vie critique » 
que la À. M. N. impose pour qu'il n’y ait qu’une 
raie, ce premier mécanisme est toujours suffi- 
samment rapide pour qu’il en soit ainsi. 


(1) Le mécanisme est, sans doute, dû essentiellement au 
transfert des ions (mécanisme de Grotthus) [6, 71. 
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Cependant, l'observation — faite auparavant [12] 
et dont nous avons donné [13] et donnons ici de 
nouveaux exemples, — de mélanges dans lesquels 
existe un échange dont la fréquence est de l’ordre 
de 10% s—1 montre qu’il doit exister, au moins 
dans ces cas un deuxième mécanisme, plus lent que 
le premier et coexistant avec lui. Schneider et 
Reeves [14] en ont proposé le modèle suivant 


X—H... Y<——XxX...H—Y 


dans lequel il y a transfert d’un proton, la liaison 
hydrogène, qui sert d’intermédiaire se rompant 
apr's le transfert (sa durée de vie est, en effet, très 
petite par rapport à celle de l'hydrogène en l’une 
ou l’autre position). Cela entraîne que l’hydrogène 
reste un temps négligeable dans la position inter- 
médiaire. Mais la dissymétrie des charges après un 
tel échange permet de l’exclure : on ne peut envi- 
sager un phénomène du type 


74 4 
HO HO 2 HO 0 
à ÈS 


par exemple, dans des solutions aussi peu ioniques ; 
de même il semble qu’on puisse écarter un méca- 
nisme semblable à celui de Grotthus où les molé- 
cules se transféreraient un hydrogène (en cascade) : 


Per H/0 H720; H 
Ny UE 
Ho 0 
ÎL ie 
H 
1 2 
RUE H, 0H; 0/7 DA 
HERO 
Sie 


Nous reviendrons, au $ 6.C, sur ces deux hypo- 
thèses. 

On peut seulement concevoir un échange double, 
entre deux hydroxyles, par exemple. Un argument 
énergétique s’oppose également à l'hypothèse ainsi 
présentée par Schneider et Reeves [14]; la durée 
de vie est de la forme 


Tr = A exp (— AS*/R) exp (AH*JRT) 


où AA* et AS* sont l’enthalpie et l’entropie d’acti- 
vation. 

Puisque l’échange utilise une simple liaison 
hydrogène, AS* est le même pour les deux phéno- 
mènes ; quant à AH% il vaut 7,5 kc/mole pour 
l’échange [14] eau-éthanol (33 % d’eau en moles) 
et environ 6 kc/mole pour la liaison hydrogène [9]. 
Ces valeurs ne peuvent rendre compte de durées de 
vie aussi différentes que 107% et 10710 sec. 

Le deuxième processus semble donc pouvoir s’ex- 
pliquer en modifiant le modèle précédent pour tenir 
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compte dela permutation nécessaire de deux hydro- 
gènes. On peut concevoir des liaisons hydrogène 
doubles (?) se rompant autrement qu’elles ne ne 
sont formées et dont la probabilité est certai- 
nement faible ; elles exigent en effet deux inter- 
actions simultanées là où la liaison hydrogène n’en 
veut qu’une. Par contre, l'énergie d’interaction 
(comparable à celle d’une liaison hydrogène [16]) 


doit leur assurer une existence de l’ordre de 107 Il 


à 101$, Remarquons que la configuration envi- | 
sagée a été proposée pour expliquer les échanges 
isotopiques H—D, toujours grâce au rôle des élec- 


trons non appariés de l’hétéro-atome (O, N)[17,18]. |k 
On lui attribue également l’existence de dimères |} 


cycliques (H,0), par exemple, [19] quoique leur 
importance semble assez restreinte [20]. Par contre, 
il est peu probable que le mécanisme lent soit sem- 


blable à ceux proposés par certains auteurs pour |h 


l’échange isotopique-[21], sur l’exemple du méca- 
nisme de Grotthus. Nous n’envisagerons pas la 


façon même de réaliser l’échange (transfert clas- |E 


sique ou efjet tunnel [6]), notons que l’on peut 
supposer qu'il se fait en synchronisme [22]. 

Pour la configuration étudiée, le terme entro- 
pique doit être assez important pour que l’on 


puisse envisager pour + des valeurs de 1074à 10725, 
pour des mécanismes du type suivant 


H 
Re 0e 0er CD ET LL: 


H.0_H 


‘ 


On peut même évaluer, grossièrement, le ASË, de 
l’échange 


Tech. 


a oi [-— (Aëch. — Afn.) [A] 


en désignant par l’inaice 1.h. les grandeurs corres- |k 


pondant à la liaison hydrogène 
ANR RON E log, 10—7 — 32 c/deg.mole 


or 
ASTh. — 2 c/deg.mole [8]. 


Donc 
ASE — 834 c/deg.mole. 


(?) I s’agit plutôt, dans ce cas, au sens strict que l’on | 
donne au terme « liaison hydrogène » [15] d’une double |À 


interaction de dipôles qui est rendue possible par l’existence 
d’orbitales « complexantes » dues aux électrons non appariés 


de l'oxygène (0 H) ou de l’azote (N H) [16]. Nous indi- | 
R 


querons ces orbitales sur les schémas par > O% pro- 
H 
longeant le ponctué pour indiquer une liaison hydrogène 


OMC: 
| NS 


N 
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En raison des approximations faites, nous pou- 
vons prendre ASën. = 35 + 10 c/deg.mole. 

Remarque. — L’apparence de la courbe eau- 
éthanol [12] rappelle celle de la courbe eau-triéthy- 
lamine, que nous avons étudiée par ailleurs [23]. 
Cette dernière montre, dans la région où il n’y a pas 
miscibilité totale (en opérant au-dessus de la tem- 
pérature critique inférieure de dissolution), deux 
raies : eau saturée en T. E. A. et eau saturant 
la T. E. A. Une raie existe, donc, pour chaque 
couche dans le liquide. 

On pourrait penser à une miscibilité incomplète 
des mélanges eau-éthanol, incomplète à l’échelle 
moléculaire, s’entend, les deux espèces existant 
sous forme d’agrégats peu miscibles. Cependant, le 
fait que le phénomène n’apparaisse qu’à partir 
d’une fréquence donnée montre que cette expli- 
cation n’est pas en cause ici (quoique des singu- 
larités thermodynamiques lui donne une certaine 
consistance) : en effet, l’origine du phénomène ne 
dépendrait alors que du milieu et serait indépen- 
dante de la fréquence d’étude. 


3. Diverses possibilités d’échange dans un mé- 
lange. —— &) ÉCHANGE ENTRE MOLÉCULES D’UNE 
MÊME ESPÈCE (3). — On peut tout d’abord penser 
à des échanges entre molécules A ; s’il s’agit de 
monomères ou de polymères du même ordre, la per- 
turbation ne portera que sur la structure hyperfine J 
(interaction spin-spin) ; entre polymères différents, 
il y aura perturbation aussi de la structure fine 
(déplacement chimique). Ainsi, à température ordi- 
naire, l’éthanol pur montre un triplet OH de struc- 
ture hyperfine, qui disparaît lorsqu’on élève la tem- 
pérature jusqu’à 80 °C (à un degré de pureté sufli- 
sant, les alcools montrent une telle structure fine : 

H H 


| | 
triplet pour R—C—OH, doublet pour he 
[ i 
Pour les amines, il est impossible de conclure, la 
relaxation quadripolaire de l’azote masque toute 
structure hyperfine. 

Si, dans un corps pur, peuvent exister des 
échanges assez lents, on constate qu’un pourcen- 
tage faible d’impuretés (0,5 % d’eau dans l’alcool, 
en poids, par exemple) suffit à augmenter la fré- 
quence d'échange au point que le couplage J n’in- 
tervient pas. 


b) ÉCHANGES ENTRE MOLÉCULES D’ESPÈCES DIF- 
FÉRENTES. — Il s’agit alors d’étudier surtout la 
structure fine (quoique la structure hyperfine puisse 


() Nous excluons ici tout phénomène tautomérique [1 &], 
ou de rotation gênée. La tautomérie correspond d’ail- 
leurs [17], à des échanges très lents (absence d'électrons 


non appariés). 
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encore s’observer à basse température [14] ou 
même à température ordinaire — cf. infra le cas 
du 1-5 pentanediol). Considérons les mélanges eau- 
éthanol, étudiés, en fonction de la concentration, à 
température ordinaire, à une fréquence de 
40 MHz [12] (voir figure 4a ci-dessous). Ils mon- 
trent, selon la concentration, une (H,0 et Et OH) 
ou deux (47,0 ; Et OH) raies. La transition a lieu 
pour un mélange sensiblement équimoléculaire : il 
existe done un échange au moins, qui devient assez 
lent pour que la coalescence disparaisse pour x 
(fraction molaire de l’eau) compris entre 0 et 0,5 
mais non entre 0,5 et 1. 

D’après le modèle que nous avons examiné, on 
peut distinguer cinq types d'échanges (en laissant 
de côté ceux examinés en a) (4). 


I. Eau monomère <— alcool monomère 


(4) Nous appelons Cmonomère » un OA libre (monomère 
ou bout de chaîne), « polymère » un OH à l’intérieur d’un 
polymère ; « complexe » à l’intérieur d’un complexe. 


No 10H 
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et B sont grands (3,6 sec pour l’eau ; 2,2 pour 
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V. Alcool monomère <—_— complexe 
l’éthanol [4] (*)), en sorte que 
H H,_f R Titi = Ti = 0 
NL NI 4 A B . 
: a FA Nous notons + la durée de vie de l’échange, |} 
Ha A on ou Jan CH selon la définition donnée précédemment [2, 25]. 
Ne d UE Du moment magnétique M (= u + 1v), on|k 
à | mesure la composante imaginaire, v ; la courbe à 
R R R pour fonction de forme, en introduisant l'échange? 
entre À (pa — p) et B (ps — 1 — p), d’après} 


Gutowsky et Holm [25] : 
| r(va — vs)? pli — p) 


KG Ga +) —v +120 —2p) 
(va — vB)]? + 4n?2T?{va — v)? (vp — v) 


Remarquons que nous décrivons ici, sous la 
forme la plus simple, l’existence de la solvation en 
distinguant les groupements OH suivant qu'ils sont 
libres ou associés, qu’ils appartiennent à l’eau ou à 
l’alcool. Pour plus de rigueur [20], nous devrions 
d’ailleurs distinguer, parmi les OH associés, ceux 
(les plus nombreux) qui sont du type ... O—H ... 


a(v) = 


où va et ve sont les fréquences caractéristiques 
de A et B et v la fréquence (variable) en fonction | 
de laquelle on trace la courbe de résonance. Pour 


et ceux (bout de chaîne du côté «fermé ») O—H . 
En fait leur comportement est sensiblement le 


même. 
On peut ainsi envisager les niveaux d’énergie 


correspondant à l’hydrogène faisant partie d’un 
monomère d’eau (Æ;,) ou d'alcool (Æ;), d’un poly- 

mère par liaison hydrogène (Æ,, E:) ou d’un com- 5 
plexe (Æ,), moyenne pour les deux configurations 


possibles : 


dd 
\ | N ; 
® « E a 


NA 
1 
! 
J 


ARE 


NN 


>. 
< 


Pour qu’il y ait coalescence, il faut que les cinq 
échanges envisagés (I à V) soient, tous, assez 
rapides (nous allons préciser, au paragraphe sui- 
vant, la limite de fréquence). Si la coalescence dis- 
paraît, un des échanges au moins dépasse la valeur 
critique imposée par le phénomène de R. M. N. 


_— 
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4. Caleul de la fréquence critique imposée par 
la R. M. N. — Les études théoriques [2, 24, 25] 
n’ont été développées que pour des mélanges où les 
corps À et B ont même pourcentage, p, de protons 
qui s’échangent : pa = ps — 1/2. (On remarquera 
que pour le mélange eau (A), éthanol (B) équimolé- 
culaire, on aurait pa — 2/3, ps — 1/3, puisque 
l’eau a deux OH et l’alcool un.) 

Cependant, les résultats de Gutowsky et 

Holm [25] s'étendent facilement au cas général : (0) Les derniers résultats connus 
Pa — P, PB = 1 — p. Nous conservons l'hypothèse Ml ms se A pr 
et 1,1; butanol : 0,6 et 0,6. ME Ke” 


que les temps de relaxation transversale des corps À 


F1G. 1. — Diverses courbes f(X\) selon la valeur de p. 


un échange rapide (+ petit), on obtient un maxi- 
MUuM POUT V — va — p(va — vs), pour un échange 
lent (+ grand) on en obtient deux, pour v — y 


[26] donnent pour 7, 
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et v — vs. La transition a lieu pour dg/dv = 0, 
d? g/dv? — 0 ce qui donne pour la durée de vie 
critique +e (imposée par la R. M. N.,répétons-le, la 
durée de vie du milieu ayant une valeur propre au 
phénomène et indépendante de la R. M. N., bien 
évidemment) l’équation suivante, obtenue en élimi- 
nant ventre dg/dv = 0 et à? g/av — 0 


FN = (22 — 1) — 54 22(1/2 — p}? = 0 


où À = r?.T£.(va — vs). Cette équation n’admet 


qu’une solution (fig. 1) qui dépend de p. Ainsi 
varie entre V/2/2r(va — vs) pour p — 1/2 (résul- 
tat déjà connu [25]) et  3,5/2r(va — vs) pour 
p = 0 ou 1. La figure 2 donne la variation de %, 
telle que l’impose la résonance (par Av — va — vg), 
en fonction de p. 


Tx2T AV 
3 
2 
1 
0 0,5 7e 1 
A fraction de proton de B B 
Fic. 2. — Courbe donnant la fréquence critique d’échange 


imposée par la R. M. N. (au facteur 27xAv près), en fonc- 
tion de Za fraction de proton, p. 


On remarque que +. est connu au facteur Av près: 
comme il s’agit ici de déplacement chimique à (pro- 
portionnel à la fréquence d’étude, on le sait), + 
varie d’une manière inversement proportionnelle à 
la fréquence d’étude, alors que la valeur de + du 
milieu est une constante, dans les mêmes conditions 
physiques (de température, essentiellement). On 
voit que l’on peut mettre en évidence deux raies à 
une fréquence F, et une seule à F, < F;, pour le 
même mélange, si (te)y < 7 < (t)2 Par ailleurs, 
on peut, à fréquence constante, changer la tempé- 
rature ; c’est ce qui à été fait pour le mélange 
2 EtOH — 1 H,0, à 40 MHz [14]. Les raies coales- 
cent à partir de 72 0C ; cette étude permet d’éva- 
luer AH* = 7,5 + 0,5 kcal/mole. 


5. Puisque nous connaissons la façon dont varie 
(fig. 2) re en fonction de p, fraction de protons du 
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corps À (ou B, puisqu'il y a symétrie par rapport 
à p — 1/2), nous pouvons déterminer dans le mé- 
lange eau-éthanol la façon dont varie + en fonction 
de x, fraction molaire de l’eau, pour les divers 
échanges considérés au paragraphe 3. Nous étu- 
dierons seulement la variation relative, le fac- 
teur 2Ay étant constant pour chacun des échanges. 
D’après les résultats expérimentaux à 40 MHz [12], 
il est évident que l’échange responsable doit être 
tel que, pour : 


(LE QU BE relx) < Telz = 1/2) 


HPESTRE Cl ref) > Tolz — 1/2} 

On pourra avoir ainsi + > +, dans le premier 
intervalle, + < + dans le second. 

Pour obtenir ces différentes courbes +.(x), nous 
supposerons que la constante de l’équilibre 
eau — alcool complexe est de 10 (en fractions 
molaires), ce qui simplifiera les calculs [5] (5). Les 
complexes contiennent ainsi un hydrogène com- 
plexé et deux libres, qui appartiennent à l’eau (2), 
ou à l’alcool (1) et à l’eau (1) (configurations VI 
et VII, $ 3b). Pour évaluer les OH libres et associés 
de l’alcool, nous utilisons des calculs faits selon le 
modèle de Mecke et Kempter (équilibres de même 
constante Æ pour l'association des divers poly- 
mères) ; pour la constante d'association K, expri- 
mée en fractions molaires, nous avons arrondi le 
résultat de Mecke et Kreuzer [28] ce qui n’affecte 
pas sensiblement les valeurs obtenues, À = 25. 

Si nous appelons n le nombre de polymères de 
tous ordres (y compris 1) et n* le nombre de molé- 
cules qu’ils contiennent, le nombre d’hydrogènes 
libres (monomères ou bouts de chaîne) est n at 
d’hydrogènes associés n* — n. Entre ces quantités, 
existe la relation (n* — n) — Kn? [5], or n* est 
connu à partir de la fraction molaire d’alcool, 
LE? 

Pour l’eau, dont la répartition en divers poly- 
mères a été donnée par Haggis et coll. [9], à l’état 
pur, nous avons admis une variation linéaire, par 
dilution entre l’eau pure et le monomère à 
æ — 0 [29] ($). Le tableau I donne les fractions de 
protons des diverses espèces : a. 1. (« alcool libre ») 
— a. a. («alcool associé ») — e. I. («eau libre ») — 


(5) Ce choix est basé sur des constantes de complexation 
de l’alcool, déterminées par Prigogine [27| et qui, après 
passage aux fractions molaires, sont de l’ordre de 20 à 40 
pour l’acétone, la pyridine.. Nous avons, en fait, effectué 
les calculs pour ÆÀ — 1, 10 et 100 ; l’allure des courbes 
obtenues ne varie pas sensiblement (de même que dans le 
choix des autres constantes); on pourra le constater, figure 3 
où nous faisons figurer les courbes À — 10 et 100 (nous 
avons omis À — 1 pour éviter une confusion extrême). 

(6) La répartition, à l’état pur, déduite de la réf. 9 est en 
bon accord avec celle déterminée indépendamment, réf. 7 ; 
par ailleurs K. Grioraeim et J. Krocn-MoE (Nature, 
G.-B., 1954,, 178, 774) donnent pour e. a. à 0 °C 0,44 et à 
100 °C : 0,23 en bon accord, également. 
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e. a. (Leau associée ») — c (« complexe »), selon les 
définitions du paragraphe 3, en fonction de x frac- 
tion molaire de l’eau (insistons encore sur ce que 
l’alcool n’a qu’un OH, alors que l’eau en a deux). 


TABLEAU I 


(K DE COMPLEXATION EAU-ALCOOL — 10) 


z 0 PORN VERS PME SL 1 
018004706016 COTE OO NO 0 
a. a. 100,82. 10,29: 0,222 0,07 1. 0,03 10,01 "20 
CAL e0 0220007000 280000 56 0 PONED 6T 
ea (10 0,03 0,04 0,07 0,45 0,21 0,39 
c 0 018 021 00:22 00:1000,122.00 


Nous pouvons ainsi calculer pour diverses valeurs 
de x, la fraction de proton, donc +, des divers 
échanges possibles. Les diverses courbes obtenues 
sont données figure pour Æ (eau-alcool) — 10 et 
100. 


AACAVETS 


SE 
HET. - K = 100 


(0) 0,5 1 
Alcool = fraction molaire Eau 
de l'eau 
F1G. 3. — Courbes donnant la fréquence critique (au fac- 


teur 2xAv près) pour chacun des échanges envisagés en 
fonction de la fraction molaire x d’eau (pour deux cons- 
tantes de complexation eau-alcool À — 10 et 100). 


On constate qu’une seule répond à la condition 
posée en préliminaire : « eau libre » — « complexe ». 
Une étude faite sur un modèle plus grossier, en ne 
considérant pas les différences entre polymères, 
conduit d’une manière similaire à mettre en cause 
les échanges eau-complexe et cela qu’il s'agisse 
d’un mélange avec alcool [12] ou avec un diol [13]. 
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Notons que l’on pourrait tirer une conclusion simi- 
laire et sans équivoque de résultats non encore 
confirmés sur les mélanges acétone-méthanol [30]. 


6. Interprétation des différences entre les divers 
échanges. — Nous allons examiner les divers fac- 
teurs influant, d’une part sur la valeur critique 
imposée par la R. M. N., d’autre part sur la valeur 
expérimentale imposée par le milieu liquide. Nous 
pourrons voir ainsi dans quelle mesure la conclusion 
à laquelle l’étude des résultats de la R. M. N. nous 
a menés, peut être étayée par d’autres faits. 


a) ÉCHELLE DES VALEURS ABSOLUES DES DURÉES 
DE VIE CRITIQUE. — Notre analyse précédente 
s’est basée sur la variation relative de +x.(x) pour 
interpréter la différence observée pour 0 < x < 1/2 
et 1/2 < x < 1. Mais l’intervention du facteur 
(2x) Av, pour chaque échange, fait que l’ordre de 
grandeur de %x, varie sensiblement d’un échange à 
l’autre. Nous donnons le déplacement chimique 
observé entre les diverses espèces d’eau «libre » et 
«associée » (e. .-e. a.), d'alcool «libre » et « associé » 
(a. l.-a. a.) et de complexe (c.). 

Nous connaissons la position correspondant aux 
quatre premières [31, 32] ; quant au complexe, le 
fait qu’il existe une interaction importante [29] (?) 
et l’allure même de la courbe observée en R. M. N. 
par rapport à la position de l’eau pure [12] per- 
mettent de le situer à une fréquence plus basse que 
l’eau et l’alcool purs. On a ainsi, en parties par 
million (p.p. m.), pour des champs croissant vers la 
droite, 


c e.a ae a.L. e.L. 
l’eau pure (39 % d’OH libres) étant, par définition, 
à 0 et l’alcool pur (18 °/, d’OH libre) à —0,6 p. p. m. 


Ainsi pour les mécanismes du paragraphe 3b, 
en p. p. m., 


AO 20 2 AÔrr — 6,0 ; 
Aôry — 7,0 ; 


Arr mm 7,k ; 
Ady > 7,2. 


On constate donc que les valeurs absolues des 
durées de vie critiques imposées par la R. M. N. 
sont dans l’ordre 


TCrrt < Tcy & Try < TCrr & Ter: 


Les mécanismes qui ont le plus de chances, 
a priori, d’être mis en évidence sont III, V, IV 
puis IT, I étant le moins probable. 


(7) Interaction qui se reflète sur les propriétés de la 
diffusion dans les solutions H,0 + EtOH (voir B. R. Hamw- 
MOND et R. H. Strokes, Trans. Farad. Soc., 1953, 49, 890) 


# les charges en présence sont plus fortes : 


1 N° 10 


b) ESTIMATION ÉNERGÉTIQUE DES DIVERS MÉCA- 
1 NISMES. — On peut seulement évaluer grossiè- 
1 rement la probabilité de réalisation des divers 
»! échanges, donc AS*, En dehors du facteur stérique, 
linteraction des dipôles se fait d'autant mieux que 
or la 
charge positive de H dans l’alcool est plus faible 
* que dans l’eau (apport d'électrons dû au groupe 
alcoyle) — ce qui se réflète sur les propriétés 
acides [33] (quoiqu’elles soient compliquées par la 
solvatation), et sur la constante d’écran électro- 
nique (cf. schéma du $ 6a). Il en est de même 
pour le complexe ; par ailleurs le nombre d’orbi- 
tales « associantes » [16] des oxygènes non utilisées 
intervient [17] : ainsi pour les configurations I, III 
et V les deux oxygènes ont leur deux orbitales 
libres, pour les configurations IT et IV, une orbitale 
est déjà prise. On peut donc conjecturer 


ASE A Siy NS nr ASS < AS: 


Pour évaluer AH*, nous pouvons estimer que 
l’effet tunnel intervient plus rapidement que le 
transfert classique de proton, comme cela se pro- 
duit en solution acidifiée [6]. Ce dernier seul est à 
considérer. La distance interatomique entre O, et 
H, ne devant pas varier particulièrement d’une 
configuration à l’autre, de même que l’énergie de 


résonance de l’état activé [6] on peut prendre AX* 
proportionnel à AH entre les états initial et final 
(à une constante près, A/J,). Nous connaissons 
l’énergie de dissociation (HO—H) estimée généra- 


_ Jement à 118 kcal/mole [34], ainsi que l’énergie 


moyenne d’une liaison hydrogène dans l’eau 
(— 4,5 kc/mole) et les alcools (— 6) [8] ; nous 
n’avons pas l’énergie de dissociation (RO—H) (cer- 
tainement supérieure à celle de R—OH, soit 
. 90 kcal/mole [34]), ni l'énergie d’une liaison hydro- 
gène dans le complexe. On peut évaluer la première, 
selon Sutherland [35], proportionnelle à la cons- 
tante de force de vibration de valence, soit, au 
facteur 105 près et en dyne/cm [36] : 


H:0:7,76 MeOH:7,54 EtOH:7,36 n.BuO:7,35. 


En effet, la distance OH, qui est de 0,957 À 
pour l’eau [37] semble varier de moins de 1 % 
lorsqu'on passe aux alcools, malgré des mesures 
assez discordantes, pour le méthanol, par exemple 
[38]. : 

Nous pouvons donc prendre l’échelle approxi- 
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mative des énergies, en kc/mole, dans le cas de 
l’éthanol (et des alcools supérieurs) 


118 
alcool]. 112 


eau 1. eau a. 119355 


alcool a. 106 complexe 104 


Pour cette dernière valeur, l’estimation a été 
faite d’après les chaleurs de mélange [39] en accord 


à (pp.m.) 


fraction molaire 


fraction molaire 


c) 


Fic. 4. — a) Déplacement chimique Ô, rapporté au CH; 
de l’éthanol, à 40 MHz [12]. 
b) Déplacement chimique à, rapporté à un repère fixe, 
à 25 MHz (nos mesures). 
c) Variation de la 
éthanol [39]. 


basicité des mélanges eau- 


avec l’évaluation de Puchalik [45]. À une cons- 
tante près, les A*, pour les cinq échanges envi- 
sagés, sont donc proportionnels, respectivement à : 


ÔHi1:6 OSHx:12 SHnx 14 (SHiy: —1,5) SHv:8 


Il semble donc plausible que le mécanisme IIT 
(eau libre-complexe) soit le plus lent, les méca- 
nismes II et, à un degré moindre, V ne devant pas 
d’ailleurs être beaucoup plus rapides. 

c) De l’ensemble de ces considérations (conjec- 
turales), on peut considérer que rien ne s’oppose 
à la validité du mécanisme proposé, ce qui n’infère 
en rien de sa réalité physique. Sur ce dernier point, 
remarquons que les résultats obtenus pour divers 
alcools [13], résultats que nous reprendrons en 
détail dans la section II, semblent écarter le rôle 


Je 


de la solvatation proprement dite (5) (qui, dans les 
solutions riches en alcool, doit avoir une énergie 
décroissante lorsque la longueur de chaîne de 
l'alcool augmente [40]) et de l’ionisation (°) ; pour 
cette dernière, il semble (cf. section IT) qu’il n’y 
ait pas de relation entre la rupture de la coales- 


cence et le pK de l’acool, ou la variation de l’acidité 


(ou de la conductibilité[6]) du mélange eau-alcool, en 
fonction de x. Pour eau-éthanol, nous possé- 
dons [39] cette dernière donnée (fig. 4c) ; on conçoit 
difficilement, d’ailleurs, qu’un mécanisme du type 
Grotthus joue un rôle sensible alors que le pourcen- 
tage d’ions est infime (constante d’autoprotolyse 
de l’eau 1014, des alcools = 10715) (10), Ce méca- 
nisme, qui peut seul exister lorsque l’atome portant 
l'hydrogène n’a pas d’électrons non appariés 
(échanges mettant en jeu des CH, par exemple), se 
montre d’ailleurs très lent, au point que la coales- 
cence ne peut pas avoir lieu ; c’est le mécanisme 
typique des énolisations et des racémisations selon 
Brodskii [17] ; l’acétylacétone et l’acétylacétate 
d’éthyle en fournissent des exemples, en présence 
de donneurs basiques [44]. 

Notons d’ailleurs que, dans les solutions électro- 
lytiques, les variations de pH jouent un rôle prédo- 
minant [41] : c’est ainsi qu’à un pH de l’ordre de 1, 
les raies de l’eau de R;NHŸ (d’un chlorhydrate 
d’alcoylamine) sont séparées, alors qu’elles coales- 
cent pour un pH d’environ 9. On peut noter l’iden- 
tité parfaite avec l’action de l’acidité sur l’échange 
isotopique [17, 42]: la présence d’acide ralentit 
l’échange entre alcoylammonium et hydroxyle et 
la constante de vitesse devient de l’ordre de 108, 
c’est-à-dire que la fréquence d’échange est de l’ordre 
de la fréquence critique R. M. N. Il semble bien 
que l’on soit en présence d’un même genre de 
phénomène, sensible à la catalyse acido-basique. 


II. ÉTUDE EXPÉRIMENTALE 
DES MÉLANGES EAU-ALCOOL. 


1. Nous avons déjà publié brièvement la plupart 
des résultats qui suivent [13]. Ils ont été obtenus 
avec un « spectromètre à induction nucléaire » 
Trüb-Taüber de fréquence 25 MHz (champ — 
6 000 Oersted), possédant un montage de bandes 
latérales. L’échantillon (sphère creuse d’environ 
4 mm, dans un cylindre de pyrex, reliée à l’exté- 


(5) Cas des solutions aqueuses d'ions paramagnétiques 
(voir p. ex. : $. BroErsMA, J. Chem. Physics, 1957, 27, 481) 
dans lesquelles la durée de vie d’une molécule d’eau dans 
la première couche d’hydratation est de l’ordre de quelques 
millisecondes (voir également A. W. Nozce et L. O. Mor- 
GAN, J. Chem. Physics, 1957, 26, 642. R. E. BerNHEIM et 
al., J. Chem. Physics, ibid., 1959, 80, 950). 

(°) Cas des solutions électrolytiques [1, 2, 41]. 

. () Par contre, dans les mélanges d’eau et de morpho- 
line, ou de pipéridine [43], corps assez basiques et où 
l'échange reste toujours rapide, le mécanisme peut être 
hybride. 
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rieur par un capillaire axial) est soumis à une rota- 
tion de plusieurs milliers de tours par minute, sa 
température est de 26 + 2 0C (231. Les déplacements 


à (p.p.m.) 


à (p.p.m.) 
Méthanol Eau EE 


Solution saturée 
Eau 
e— demixtion —+ 


demixtion 


Eau 


mie” ë demixtion 


w| 
9 
k è CLSLEET 
Greg DCR Te 


t. Butanol 


_0,5 


demixtion Eÿ 
à 


JS 
Amylique 


-0,5 


Triethanolamine 


RS 


ne Fo ss D 3 _«"#"Propargylique 


F1G. 5. — Déplacement chimique, en p. p. m., dans les 


mélanges étudiés, en fonction de la fraction molaire 
d’eau, x. 


N° 10 


chimiques, mesurés en fréquence, Av en Hz, sont 
convertis en parties par million (p. p. m.), 3 : 


d 10 Ay}y. 


Les déplacements, observés en fonction de la 
fraction molaire de l’eau dans le mélange, sont indi- 
qués figure 5. Pour la majorité des corps, on voit 
une seule raie se déplaçant de la position de l’eau 
à celle de l’alcool : il y a alors triple échange [5] 
et la forme de la courbe dépend de l’importance 
relative des phénomènes de désassociation de l’eau 
et de l'alcool (déplacement vers les champs forts) et 
de complexation eau-alcool (vers les champs faibles) ; 
le plus souvent, la concavité est dirigée vers le bas 
indiquant un prédominance du premier effet sur 
le second. 

Dans un bon nombre de cas, cependant, le dépla- 
cement continu décrit auparavant est brusquement 
remplacé par l'apparition de deux raies, de position 
sensiblement constante — et d'intensité relative 
variant avec la fraction molaire. Il y a rupture de 


la coalescence pour les corps suivants (aux fractions 


molaires d’eau indiquées entre parenthèses) : 

n.butanol (0,50) — s.butanol (= 0,36) — t.bu- 
tanol (0,28) — 1.2.propanediol (0,43) —2.3.buta- 
nediol (— 0,30) — 1.4.butanediol (-— 0,27) — 
1.5.pentanediol (0,52) — thiodiéthanol (— 0,66). 
Le n.heptanol (qui n’est pas porté figure 5) ne 
marque aucune séparation des raies — dans une 
solution saturée à environ 10 % d’eau — contrai- 
rement à ce que l’on pourrait attendre ; on constate 
que les OH de cet alcool et de l’eau ont des fré- 
quences de résonance très voisines, ce qui peut 
masquer le phénomène. 

Le fait marquant est que l’éthanol ne réagit pas 
ici, à 25 MHz, comme il le faisait à 40 MHz[12](1); 
ce qui n’est pas contradictoire comme nous l’avons 
vu, dans la section I. Le n.propanol — qui a, 
également, fait l’objet d’une étude à 40 MHz, très 
succinctement publiée [46] (sans que l’on puisse en 
inférer l’absence, ou non, de coalescence) a ici un 
comportement normal. Le cas du 1.5.pentanediol 
est aussi remarquable en ce que la raie OH de l'alcool 
montre sa structure hyperfine (triplet, par cou- 
plage J) : ce fait avait déjà observé pour les mé- 
langes avec l’éthanol, mais à — 32 0C [14]. Cepen- 
dant, un mélange à 10 % d’eau montre sans ambi- 
guité une raie simple et unique pour l’eau et 
l’alcool. Cela semble prouver que la coalescence 
peut avoir lieu pour deux domaines (x — 0 à x, ; 
x = %, à 1 avec x, < %2), Ce qui d’après la figure 3 
entraînerait l’existence de deux échanges défail- 
lants (dont celui eau monomère-complexe), ou bien 
d’un seul qui pourrait être alors eau libre-alcool 
libre, eau libre-alcool associé ou moins proba- 
blement alcool libre-eau associée (notons que la 


(4) Notons que le CH;de l’éthanol varie notablement 
(+ 0,125 p. p. m.) et ne peut servir de repère absolu 


(cf. fig. 4). 
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figure 3 a été en toute rigueur établie pour le cas 
d’un alcool et non d’un diol). D’après les considé- 
rations du $ 6 (section I), l’échange eau libre- 
alcool associé pourrait alors être en cause (12). 
Nous donnons, figure 6, l’allure du spectre pour 
les mélanges eau +t.butanol et eau +1.5.penta- 
nediol, cela pour des concentrations en alcool dé- 
croissant à partir de 100 %. Pour le t.butanol, on 
constate l’élargissement progressif des raies jusqu’à 


t. Butanol 


1.5. Pentanediol 


90 % 


85% 


77 


50% 


45% 


Fic. 6. — Forme des raies OH dans les mélanges eau + 
t.butanol (a) et eau + 1.5 pentanediol (b), en fonction 
du % d’alcool. 


la coalescence, puis l’affinement après elle. Pour 
le 1.5.pentanediol, on observe d’abord la dispa- 
rition de la structure hyperfine de l’alcool avant 
la conjonction des raies (avec la particularité notée 
à 10 %). La figure 7 donne dans un cas de non 
coalescence (iso-propanol) et un cas de coalescence 
(s.butanol) la largeur de raie mesurée à mi-hauteur, 
en Hertz ; elle varie à peu près linéairement dans 


- un cas, dans l’autre il y a une croissance rapide 


autour de la valeur critique. 
2. On peut tirer de la figure 5 quelques cons- 
tations qu’il serait précieux de pouvoir corroborer 


(2) Remarquons également, le cas de l’alcool iso .amy- 
lique dont la raie s’élargit lorsqu'on ajoute de l’eau, ce qui 
pourrait signifier que l’on va à une rupture de la coales- 
cence que la démixtion empêche de voir. 
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par l’étude de nouveaux corps et surtout par des 
mesures à 40 MHz, par exemple. [l semble que : 

1) lorsque la chaîne d’un alcool normal s’allonge, 
la coalescence disparaisse mieux (on est rapidement 
limité par la solubilité décroissante de l’eau), 1l en 
serait de même pour des alcools branchés homo- 
logues (iso-propanol et iso-butanol) ; 

2) lorsqu'on branche un alcool, la rupture appa- 
raisse (méthanol, éthanol, iso-propanol, t.butanol) ; 

3) lorsqu'on écarte les OH d’un polyméthylène 
glycol, il en soit de même (glycol, 1-3 propane-diol ; 
1-4 butane et 1-5 pentane-diols) ; 

4) lorsqu'on branche l’éthylène glycol (1.2 pro- 
panediol ; 2.3 butanediol) également ; 

5) lorsqu'un alcool est chélaté (alc. allylique, 
propargylique, 2-chloroéthanol [47]), il y a coales- 
cence ; pour les diols la différence Av des fréquences 
d'absorption infrarouge du OH monomère et du 
OH chelaté croît lorsque la coalescence disparait. 
On a ainsi [47 b et d] pour Av : 2 chloroéthanol : 30; 


glycol 32 à 40 ; 1.3 propanediol : 76 ; 1.3 buta- 


nediol : 80 ; 1.4 butanediol : 156 à 170. 

Ainsi, l’allongement et la ramification de la 
chaîne d’un alcool semblent s’opposer à la coales- 
cence. Ce phénomène est en corrélation avec bien 
d’autres ; l’auto-association des alcools décroît dans 
les mêmes conditions [20], de même le cyclo- 
hexanol est moins associé que l’alcool aliphatique 
correspondant [48], cela perturbe les spectres infra- 
rouges [20], ainsi que les propriétés de relaxation 
diélectrique [49] ; la conduction de H* [6], son 
énergie de solvatation [40] décroissent également. 
Il semble que cela soit dû à l’intervention de fac- 
teurs stériques, particulièrement importants alors 
que l’électronégativité des groupements alcoyles ne 
varie que faiblement ; on retrouve un phénomène 
qui a la même origine avec la stabilité des com- 
plexes que forme BF;, stabilité décroissant dans 
l’ordre H,0, MeOH, EtOH, nPrOH, nBuOH [50]. 

Pour les diols, la force de liaison intramoléculaire 
croît lorsqu'on éloigne les OH dans une série homo- 
logue (par ex. : {-n n alcane diols) [47], mais non, 
semble-t-il, lorsqu'on éloigne les OH pour une 
même chaîne (p. ex. : 1.3 et 1.4 butanediols [51]). 
C’est alors la flexibilité de la chaîne,ou la proxi- 
mité des oxhydriles, qui joue pour faciliter la ché- 
lation. 

Il semble, par contre, que pour les liaisons inter- 
moléculaires, le rôle de l’allongement et de la rami- 
fication soient similaires à ce qu’ils sont dans les 
alcools. 

On voit que la coalescence — ou la disparition — 
semble bien toucher les alcools d’une manière iné- 
gale selon que les facteurs entropiques, surtout, 
sont, ou non, favorables. Pour les alcools, il importe 
que le OH soit « dégagé » pour permettre l’approche 
de l’eau ; on conçoit que celle-ci soit d’autant plus 
d'fficile que l’auto-association l’est également. 
Comme on pourra le voir en comparant nos résul- 
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tats, avec les pK des alcools, il ne semble pas que la 
polarité des OH ait un rôle prépondérant dans le 
phénomène. 


Largeur de la raie 
: (a mi-hauteur) 
: en Hertz a) 


0 
Iso. Propanol fraction molaire Eau 
de l'eau $ 
Largeur de la raie 
(8 mi-hauteur) 
en Hertz 
Côalescence 


Alcool 
pur 1 ) 
(structure rit 
hyperfine) 
5 
2, re pe 
e l'alcool ; 
Alcool F 
+ cyclo ÊN 
hexane / é 
(raie 
unique) 
Raie de l'eau 
> B . 0,5 1 
2.Butanol Fraction molaire de l'eau Eau 
F1G. 7. — Largeur de raie, à mi-hauteur, en Hertz dans 


un mélange avec coalescence (a : 


ropanol) et s 
coalescence (b : s.butanol). propanol) ans 


En vue de cette comparaison, nous donnons pour 
les divers corps utilisés le pK (dans l’eau), ainsi 
que la viscosité (qui intervient pour élargir les 
spectres) et la constante diélectrique (tableau I) 


Manuscrit reçu le 7 juin 1960. 


N° 10 ÉCHANGE DES PROTONS DANS LES MÉLANGES RAU-ALCOOL A 


TABLEAU II 


VISCOSITÉ K (E CONSTANTE 
AU I 
(cp À 200) p ) D To 

NTIC AN O RER REP ren 0,6 11575 32,6 
HÉDaNON SRE Et An A Virton 4,2 16 24,3 
HADTO DANONE 22 16,4* 20,1 
TE DRO DANCE EC S  Lee D 7,2 18,3 
OU DAT OP a 3,0 HONSE al 
D ÉQUEANO PASSES PTE 3,9 16,4% 197) 
SAD UC AN O Re Re EE. 4,2 10-87 15,8 
HD UT AN OL RE RPM LERAIMER 5,9 21687 10,9 
APSATVIIQUEN EE 4,6 15,6* 14,7 
NAHCDIANOIEPE RER EE j  161* 12 
ABAINIIQUEMRERET TE re. 1,4 1520 — 
AMPTODALOYIQUE A RC ner — 1355 — 
2ICHIONDÉL RANCE EE ne — — == 
ÉRCellOSOIV OR RTE DM 14,8 — 
UT IQUEREE ST Ce — — — 
A.tétrahydrofurfurylique..... — — — 
FÉhane-diols nn ren co | 20,9 14,8 327 
1PPAPropane dore 56 AUS 220) 
APHRTODANE TION TEE — A 35,0 
1ÉHABUTANCIUIOIER PRE PRE 89 16* — 
DPORBULANE CIO rene 121 Te — 
ARR BUTANE COMPARE — 10€ — 
1RhsPentane dore... — — — 
GINCÉRORE NE Mo = 1 000 14,4 — 
lHodethAanole ee — — — 
LriéPhanolamime me tete. — — — 


— Les viscosités sont prises dans les Inter. Crit. Tables (V, 11-22 ; VIT, 211) ; le Handbook of Physics and Chemistry 
(Rubber Publ. Cy, ed. 1959) ; le traité de Chimie Générale de P. PascaL ; « Glycols » de G. O. Curme et F. JoHnson 
(Reinhold, 1952). 

— Les constantes diélectriques du Handbook of Physics and Chemistry. 

— Les pK ont été mesurés par P. BazziNGer et F. A. LonG (J. Amer. Chem. Soc., 1960, 82, 795) ou interpolés à 
partir des études de Hine (J.) et M. Hine (J. Amer. Chem. Soc., 1952, 74, 5266) et de S. Sozoway et P. Rosen (Science, 
1955, 121, 832) ; dans ce dernier cas, la valeur est marquée par *. 
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EXPOSÉ ET MISE AU POINT BIBLIOGRAPHIQUE 


L'ÉTUDE DES PHÉNOMÈNES DE SURFACE DANS LES SEMI-CONDUCTEURS 
PAR LA TECHNIQUE DE L'EFFET DE CHAMP 


Par MM. R. PICK et M. SAVELLI, 
Institut d'Études Nucléaires de l'Université d'Alger, 


Résumé. — Un certain nombre de techniques, dont l’effet de champ, permettent de rendre la 
densité des porteurs libres en surface différente de celle en volume, tout en respectant les conditions 
de micro-équilibre thermodynamique, ce qui rend valable l’utilisation de la théorie de la recom- 
binaison de Shockley et Read. A partir de mesures de variation de conductivité et de décroissance 
de photoconductivité en fonction de l’effet de champ, il est possible de déterminer la densité des 
centres de recombinaison superficielle, leur niveau d’énergie et les probabilités de capture par ces 
centres d’un électron ou d’un trou. 


Abstract. — À number of technical methods, among them the field effect, make the density of 
free carriers in the surface different from that in the volume, observing nevertheless the condi- 
tions of thermodynamic micro-equilibrium, this which gives valid the use of the theory of 
Shockley and Read recombination. From the measure of conductivity variations and photocon- 
ductivity decrease in relation to the field effect, it is possible to determine the density of centres of 
superficial recombination, their energy level and the capture probabilities of electrons or holes by 
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these centres. 


I. INTRODUCTION. 


Depuis la mise en évidence de l’influence de l’état de 
surface sur le temps de recombinaison et les propriétés 
spectrales du bruit dans les semi-conducteurs [1], [2] 
ainsi que de l’effet channel dans les transistors [3], [4], 
[5], de nombreux chercheurs se sont intéressés à l’étude 
de la surface des semi-conducteurs. 

On admet avec R. H. Kingston [6], depuis 1956, que 
l’effet de la surface s'explique par l’existence d’une 
couche d'oxyde : celle-ci introduit des niveaux supplé- 
mentaires d’impuretés, niveaux localisés soit dans la 
bande interdite, soit dans la bande de valence ou de 
conduction, aussi bien que dans la couche superficielle 
d’oxyde qu’à l’interface oxyde-semi-conducteur. 

Au point de vue de la recombinaison, on admet [6], 
que les niveaux situés à l'interface oxyde-semi-conduc- 
teur ont, en général, une activité recombinative globale 
vis-à-vis des électrons et des trous, comparable à celle 
des centres de recombinaison en volume, et bien plus 
importante que celle des autres centres situés dans 
l’oxyde. Shockley et Read [7] ont développé dès 1953 
une théorie de la recombinaison fondée sur le rôle de 
centres recombinatifs et de l'équilibre thermodyna- 
mique des porteurs libres entre ces centres, les 
bandes de valence et de conduction. On peut alors 
montrer que si, à un instant donné, on à injecté un 
excès An d'électrons dans le semi-conducteur (com- 


pensés par Àp charges positives réparties entre ces 
centres recombinatifs et la bande de valence, pour que 
le semi-conducteur reste électriquement neutre) les 
centres, en captant successivement un électron et un 
trou, annihilent, par la répétition cyclique de ce méca- 
nisme, les paires électron-trou en excès, et le retour 
à l’équilibre se fait suivant une loi exponentielle, [8] 


dAnfdt = — Anfr (1-1) 


où + est appelé temps de recombinaison. Le nombre U 
de recombinaisons par seconde est lié à + par la rela- 
tion : 


U = Anfr (1-2) 
U est donné, d’après [7], par : 
Tree Cn ColPo + Ap) (no + An) — Ponol (1-3) 


Cniro + An + n:1) + Cp(Ppo + AP + P1) 


dans laquelle : V, est la densité des centres de recom- 
binaison de niveau d’énergie Æ,; C, représente la 
probabilité par seconde de capture d’un électron par 
un centre vide de niveau d’énergie Æ; ; C, est la proba- 
bilité correspondante pour les trous ; les quantités 
Po = rie et n, — nr els sont les densités des trous 
et des électrons à l’équilibre ; nr; est une constante 
dépendant de la natu.e du semi-conducteur et de sa 
température T ; $ — 1/4T, k étant la constante de 
Boltzmann ; @ = F —EÆ;, où Æ; est l’énergie du 
milieu de la bande interdite et F l’énergie du niveau 
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de Fermi ; p, et n, sont les quantités équivalentes 
à p, et rQ lorsque le niveau de Fermi a l’énergie E; ; 
Ap et An sont les densités supplémentaires des trous 
et des électrons dans les bandes correspondantes. Ces 
deux densités sont en général égales, aux seules condi- 
tions que V4, An et Ap soient beaucoup plus petits que 
le plus grand des 79 Ou P5- 

Les équations (1-1) et (1-3), dont la démonstration 
est basée sur la notion de microéquilibre thermo- 
dynamique, sont valables localement, en tout point du 
cristal, pourvu que les électrons et les trous soient 
entre eux en équilibre thermodynamique ; en parti- 
culier, elles restent valables dans de nombreux cas où n 
et p ne sont pas uniformes dans l’ensemble du cristal : 
champ électrique local E compensé par des forces de 
diffusion, régime permanent, régime de diffusion lente- 
ment variable, ete. 

Un certain nombre de techniques [6], dont l'effet de 
champ, permettent de rendre la densité des porteurs 
libres en surface différente de celle en volume, tout en 
respectant les conditions de microéquilibre, ce qui 
permet d'appliquer le modèle de Shockley et Read au 
phénomène de recombinaison en surface [9]. 

À partir de la mesure de + et de la connaissance de 
certains paramètres macroscopiques liés au nombre de 
porteurs en surface, il est possible de déterminer M; 
ainsi que les constantes microscopiques Cr, Cn et Æ; 
qui figurent dans (1-3). 

Le chapitre II sera consacré à l’étude de l'effet de 
champ. Nous commencerons par montrer qualita- 
tivement que celui-ci entraîne une modification de la 
conductivité en surface, puis nous démontrerons les 
formules permettant de calculer cette variation de 
conductivité en fonction des seules valeurs de  : en 
volume soit oz et à la surface soit +. Dans le cha- 
pitre IIT, nous étudierons l'influence de +, sur la 
recombinaison en surface et donnerons les formules per- 
mettant de la déterminer à partir de mesures de temps 
de recombinaison. Nous indiquerons, au chapitre IV, 
quelques-unes des difficultés expérimentales à résoudre 
et les mesures à réaliser afin de déterminer complè- 
tement WV,et les constantes microscopiques Cy, Cet Ex. 


IT. L'EFFET DE CHAMP. 


II-1. Description qualitative de l’effet de champ. — 
L’eflet d’un champ électrique intense appliqué perpen- 
diculairement à la surface d’un semi-conducteur a été 
entièrement expliqué pour la première fois par G. C. E. 
Low [10]. 

L'expérience qu'il réalisait était la suivante : la 
surface d’une lame de semi-conducteur constituait 
l’une des faces d’un condensateur, dont l’autre était 
une lame métallique qui pouvait être portée à un 
potentiel V (fig. 1). Low a constaté que, sous l'effet 
d’un potentiel, donc d’un champ électrique perpen- 
diculaire à la surface, de la forme d’un échelon de 
Heaveside (figure 2-a), la résistance À d’une plaquette 
de semi-conducteur avait une variation (voir figure 2-b) 
brusque suivie de deux régimes exponentiels, de cons- 
tantes de temps très différentes [r, — 100us ; rt, 1 s] 
dont le second tend à lui faire reprendre sa valeur 
initiale. 

La cessation de champ s’accompagnait d’un phéno- 
mène identique au signe de la variation de résistance 


electrode 


EE, 
7 
/ 


Semi conducteur 


Ie, NE 


HrGn2: 


près. L’explication de ces variations de conductivité 
repose sur le fait suivant : la surface du semi-conduc- 
teur n’est pas suffisamment riche en états électroniques 
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pour qu'il soit possible d’y placer les charges élec- 
troniques impliquées par l’existence du champ sans que 
cela n’entraîne une variation de la position de ces 
états vis-à-vis du niveau de Fermi. 

Nous allons reprendre point par point l’expérience 
de G. C. E. Low en supposant, par exemple, le poten- 
tiel positif et le semi-conducteur de type n (fig. 3). 


Surface 


Bas 
de la bande de conduction 


% 


mmmmmmmm mm mms ee mme 


Sommet 
de la bande de valence 


FxG 23: 


a) Lorsque le potentiel V > 0 s'établit, les 
Q:.1qg = CV]q charges négatives qui vont se répartir 
à la surface du semi-conducteur sont fournies instan- 
tanément par le contact supposé ohmique de celui-ci 
avec la masse (g est la valeur absolue de la charge de 
l’électron). Ces charges restent susceptibles de se 
déplacer dans la bande de conduction, parallèlement à 
la surface ; il s'ensuit que la conductivité du cristal 
s’accroit brusquement. 

Si, avant l’introduction de l’effet de champ, on avait: 


Ps,0 


Pan nie (II-1) 


Ns,0 = NN; e 


où Ps,0 Et s,0 représentent les densités des trous et des 


électrons libres à la surface, on aura après l’application 
de V : 


Don Ps ot li e_Ê9s? avec OS,D Ps, 0 (IT-2) 


M TL; ePPsen AVCCRO On (II-3) 


Remarquons que le nombre de charges introduites 
par unité de surface n’est pas égal à ns,a — Ns,gy MAIS 
à l'intégrale de cette quantité calculée sur un axe 
perpendiculaire à la surface et se dirigeant vers le 
volume du semi-conducteur. Mais comme 7,4 — ñs,0 
garde un signe constant le long de cet axe, il s’ensuit 
que les variations de n,4 caractérisent bien l’ensemble 
des phénomènes au voisinage de la surface. 

b) Par suite de la brusque augmentation du nombre 
d'électrons dans la bande de conduction, il n’y aura 
plus d’équilibre statistique entre ceux-ci, les trous de 
la bande de valence et les centres de recombinaisons. 
Il va donc y avoir recombinaison, ce qui, tout en 
gardant à Q, sa valeur aura deux effets : es 

D'une part, Rs et ps,a Vont décroître, ce qui dimi- 
nuera la conductivité du semi-conducteur. D’après 
(I1-2) et (I1-3), nous voyons que sn va diminuer 
et 9 croître et, à l'équilibre, nous aurons : 


Pan(équi) = Pap(ÉUI) = Paie 
où pe est compris entre @s,0 €t Pen On en déduit 


4 1 il 
4 + elt—Ei— PSN 


d'+ eËt-Ei—es,o LUE eËt-Li—vpse 
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D'où résulte que l’occupation des états électroniques 
de surface à augmenté ; un certain nombre des élec- 
trons supplémentaires resteront fixés sur les centres de 
recombinaisons. Le nombre de porteurs libres ne 
et Pse à la surface est, à la fin de la recombinaison, 
différent de ce qu’il était en a) ainsi que de ce qu'il 
était avant l’application du champ. 

c) À ce stade interviennent les niveaux localisés 
dans l’oxyde. Ces derniers peuvent offrir aux électrons 
un nombre d’états tellement important que la totalité 
des charges injectées par effet de champ peut s’y fixer 
sans que la position de leur niveau de Fermi en soit 
sensiblement modifié ; seul, leur long temps de rela- 
æation vis-à-vis du cristal les empêche de jouer un rôle 
pendant le court intervalle de temps nécessaire à la 
recombinaison décrite dans b). Cependant, très lente- 
ment, ils captent des électrons, ce qui a pour effet de 
déclencher un phénomène de générations de paires 
électron-trou ; au total, le nombre de porteurs libres 
sera redevenu au bout d’un temps très long ce qu’il 
était primitivement, soit ñ4,0 et Ps,o- La conductivité a 
donc repris sa valeur initiale. 


I1-2. Étude théorique de l’effet de champ. — Nous 
étudierons tout d’abord la variation du nombre de 
porteurs libres en surface introduite par le fait que o 
est différent de og, en résolvant l’équation de Poisson 
correspondant au problème et nous en déduirons 
ensuite la variation correspondante de la conductivité 


(ct 28]. 


a) THÉORIE DE L'EFFET DE CHAMP STATIQUE (A 
L'ÉQUILIBRE) [11]. — Supposons «) le semi-conducteur 
infini, limité par une face plane et soumis à des condi- 
tions identiques en chaque point. 

B) Les centres d’impuretés responsables des états de 
surface localisés dans une couche située à l’interface 
semi-conducteur-oxyde et d'épaisseur e bien inférieure 
à la longueur de Debye, caractéristique de la courbure 
des bandes au voisinage de la surface, de telle sorte 
que l’effet de ces centres superficiels se transcrive 
simplement par la condition aux limites suivantes : 
p —= 4 à la surface (x = 0). 

Soit p la densité de charge locale, V le potentiel 
local ; l'équation de Poisson s’écrit, compte tenu de ce 
que le problème est unidimensionnel (hypothèse «) et 
decequeo=F—F =F+qV 


dy 149 : 
dr?" g dx? € 


(I1-2-1) 


Les conditions aux limites sont : 
DID zx = 0 


Lo = Pa 


pour 


DOUTER ECS; 

Admettons que l’ensemble des donneurs et accep- 
teurs soit complètement ionisé en surface comme en 
volume, on a alors : 


o(x) = g{p(x) — n(x) + Nn - N4l  (I1-2-2) 
avec : 


Ha) el?) et pla) = n; e Pr) 


N> et N4 étant le nombre des donneurs et d’accep- 
teurs par Cm°. 
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A l’intérieur du cristal, c’est-à-dire pour x — + oo, 

il n’y a pas de charge d’espace. Donc : 
no = nj eP9B 
0 = gpo — no + Nn — Na] avec ë 
Po= me ‘8. 


Et, par conséquent : 


p(x) = 2q ni [sh Br — sh Bo(x)] (I1-2-3) 
On peut donc écrire (11-2-1) sous la forme : 
d? 9 2 i 
_ RE = [sh Bog — sh Bo(x)l. (II-2-4) 


La relation (11-2-4) s'intègre et donne, puisque 
d/dx = 0 pour ® = 8: 


F1 = a TE 1B(p — @2) sh Bos — (chB? — ch Bez)]. 


Be 
(I1-2-5) 
Soit : 
dofdz = VK F(?, o2) (11-2-6) 
avec  K = 4g° ns et 
F(?, ?z) 


= N— 8? — ?s) sh Bos + ch Bp — ch Boyz]? 
et avec À = + 1 tel que A(o — w8) < 0. 


Le nombre d’électrons en excès dans un cyclindre 
ayant sa base dy dz sur la surface et de hauteur infinie 
vers le semi-conducteur est : 


OO 
dy dx [| (n — no) de = dy dz l, 


avec 
ni PB EP? Boz 
Tps, PB) = — CT on MtET-27) 
Et NPC 
On aura de même pour les trous : 
n; [PBe—PP —RYz 
Th(os, 2 = CR de ITS 
arte RN 


Remarque I. — 11 y a deux relations entre F, et F,. 
1) Si on applique le théorème de Gauss, à ce cylindre, 
on doit avoir : 


1 /d __ dy dz fo 
AE = 7 px) dx. 


N° 10 
Soit en tenant compte de (11-2-6) : 


AVE Fes, @2) = Ÿ (To — Tu. (I1-2-9) 

2) Si l’on fait une symétrie du schéma donnant 
l’allure des bandes au voisinage de la surface autour du 
milieu de la bande interdite en volume, on en déduit 
que (ps oB) A me Ds oz). 24 

Ce résultat peut être retrouvé algébriquement, en 
notant que F(p, 68) = + F(— y, — ps), d’après la 
forme de [”, et l,. 


Remarque II. —Si l’on suppose © = 3, un dévelop- 
pement de l’équation (11-2-5) permet d’écrire : 


dp]* _ 8q° nm PE ea]. 
[rE] re ch Pog [sn 8 g 


On intègre, et par approximation au même ordre, il 
vient : 


p ?— +5 . °E = ke-elLn 


€ DA 4 € 
Va mch6or B(ro + Po) 


Pour des conductibilités normales (n, — 101/cmÿ), 
Lp qui peut être pris comme évaluation de la longueur 
d'onde de Debye, est de l’ordre de 10—5 cm, de sorte 
que la variation de ©, de w, à wZ ne doit pas dépasser 
le micron. 


(I1-2-11) 


Remarque III. — Des calculs plus complets [12], [13] 
permettent de tenir compte de ce que les donneurs et les 
accepteurs peuvent n'être pas entièrement ionisés en 
surface. 


b) THÉORIE SIMPLIFIÉE DE LA CONDUCTIVITÉ DE 
SURFACE. — Soit G la conductivité d’une lame de 
semi-conducteur de longueur !, de section À et de 
volume V, soit V’ le volume du cristal en chaque point 
duquel on à n = mr et p = po et A’ la section corres- 
pondante de ce volume (voir fig. 4). 

On a : 


G 


: (I1-3-2) 


dx 


Si À — A! < À, ce qui est le cas, vu la valeur de Zn 
devant les dimensions du cristal, il vient en posant : 


So — YlUno 0 + Uro Po) 


Rue 
B ff, dent — no) + uplp — pull dx dy ds (11-31) 


GG NC 


oOùA G est la variation de conductibilité due à l'effet de 
surface. Pour chercher à évaluer AG, on peut faire 
l’une des deux hypothèses suivantes : 


Me 
k a ane Ro + Uno Po) AY A5 + fa 4° EUn(n — no) + UplP — Poll dy ds 


1) Les mobilités px, y, 2) et u,(x, y, 2) en surface 
sont les mêmes qu’en volume. — Dans ce cas, on aura, 
compte tenu de la définition de F, et l°, et en appe- 
lant S la surface du cristal : 


1 
AG= É 4 # Eunoln + Une Fr] dy dz. 


2) La quantité |os — | est grande. — Schreiffer [14] 
a montré qu’au voisinage de la surface, la mobilité des 
nono parallèlement à cette surface était fortement 

iminuée, et ce d’autant plus que lol et nr. 
sont grands. Il définit la largeur : la el 
surface fortement perturbée par : 


W = |ATIqE| avec QE = — (Do[dx)s. 


(II-3-4) 


(II-3-5) 
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Il indique que lorsque W est bien inférieur au libre 
parcours moyen À des porteurs libres dans le cristal, en 
première approximation, on avait : 


1 has TE Del 
A SE ro -n Do + D ' 


Cela revient donc, en première approximation, à 
remplacer u, et u, par 3W . et 3W ge. 
No 


Po 


©) CONSÉQUENCES DE L'ÉTUDE PRÉCÉDENTE. — 
L'étude précédente montre qu’il est possible, connais- 
sant les dimensions géométriques du cristal, et les 
quantités Uno Up, (Et aussi A», An, dans le cas de 
l’approximation de Schreiffer) de calculer AG en fonce- 
tion de o, et og. Pour og donné, la fonction G(Ps, Ps) 
est approximativement parabolique avec un minimum 
pour ps = — 8. En fait, par suite des différentes 


Surface 


Ô " 


NN 


D 


ES 


î 
) 


F1c. 4. 


impuretés adsorbées en surface, en l’absence de l'effet 
de champ, on a déjà w, £ or», donc G = Gç + AG, 
où AG,, valeur de AG en l’absence de champ, est 
inconnue ; il faut déterminer sa valeur pour relier 
l’accroissement (AG —AG,) de conductivité, due à 
l'effet de champ, à une variation de ®.. Pour cela, [15] 
on réalise un champ de surface tel que la conductivité 
soit minimum S0it Gmin On sait alors que pour ce 
champ, ®œ © — 8; pour toute autre valeur du 
champ, on mesure la différence G— Gmin, Ce qui 
permet de connaître la valeur de w, + os pour cette 
valeur du champ. 


III. ÉTUDE DE LA RECOMBINAISON 
SUPERFICIELLE. 


Nous définirons d’abord une vitesse de recombi- 
naison en surface, analogue au temps de recombinaison 
défini pour le volume ; nous donnerons son expres- 
sion et étudierons sa variation en fonction de ®s. 
Puis nous montrerons comment il est possible de 
déduire cette vitesse de recombinaison du temps de 
recombinaison effectif des porteurs libres, tout en 
tenant compte de la recombinaison en volume. 
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III-1. Formules de Shockley-Read pour les centres 
de surface. — Supposons qu’on injecte à l’intérieur 
d'un cristal un excès de trous et d'électrons. Au bout 
d un temps très bref (+ 10—115), les ensembles cons- 
titués par les électrons d’une part, et par les trous 
d'autre part, se sont respectivement thermalisés, c’est- 
à-dire que l’occupation de chacune des bandes est régie 
par un niveau de Fermi F, pour les électrons et F#, 
pour les trous, avec F, £ Fs. 

Soient alors : An, l’excès d'électrons injectés situés 
en surface (en plus des n — n; efvs), Ap, l’excès de 
trous correspondants (en plus des p, — nj ess), et N, 
la densité superficielle des centres recombinatifs ; 
la formule de Shockley donne le nombre de recom- 
binaisons par seconde et par unité de surface 


US N: CnCnl(ns + Ans) (Ps + Aps) — n, ps] 
Cas + Ansit n3) + Colps + APs + P1) 


Posons Ph Ton et FE 10, 0npeut 
alors écrire : 


(II1-1) 


ns + An, = njel?r 


(II1-2) 
Ps + Aps = nje PP 

Le produit (n, + An,).(ps + Aps) est égal à 

n? eBon—ep) — n3 e8Fr—F»), il] ne dépend pas de Æ;, et 


est égal à (n9 + Ano) X (po + Apd). Le facteur entre 
crochets du numérateur de (III-1) est donc égal au 
facteur correspondant de (1-3). Négligeons Ans et Aps 
au dénominateur de (III-1), et supposons une injJec- 
tion faible de telle sorte que An, — Ap,, On tire alors 
de (III-1) 

Se U NPo + no) Cn Cp (III-3) 
_ Ans  Cnlns + n3) + CoPs + Pa) 


Posons : CyfCn = e°ês, la relation (III-3) 
devient [16]: 


(III-4) 


h 
s = N,VCn APE 


C { 
Sch B(pe RS Ps) + ch B(pe — E; . E) 
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La quantité (£4; — E;) ne dépend que de l’énergie 
des niveaux des centres recombinatifs, donc est indé- 
pendante de ,; par suite, la dépendance de s en 
fonction de w, est simple. On trouve (voir fig. 5) en 
supposant ch Bo — E; + E;) > 1: 

a) que s est maximum pour ps — De, 


b) que pour $ — 5 Smax On à : 


e ps — pl = [pe — Er + Eil 
SOIL : 


Par = Et — Ej et ss = 2, — (E; — E;) 


©. dépendant de la température, une seule des deux 
valeurs de os, où ®,, n’en dépendra pas. Par consé- 
quent, il est en principe possible, si l’on possède les 
valeurs de s en fonction de w,, d’une part de déter- 


miner donc -?, et d’autre part, en réalisant les 
Pe C ? ? 
L 
expériences à diverses températures, de déterminer 
laquelle des deux valeurs de œ, pour 3 Smax St indé- 


pendante de 7”, donc de déterminer (Æ; — E;). 
Une étude plus poussée de cette question a été 
réalisée par Dousmanis [17]. 


ITI-2. Mesure de la vitesse de recombinaison en 
surface par la vitesse de la décroissance de la conduc- 
tivité. — Nous allons étudier la décroissance de la 
conductivité pour un échantillon de forme parallélé- 
pipédique, de faible épaisseur, forme utilisée lorsque 
l’on veut réaliser simultanément sur cet échantillon 
un effet de champ et une étude de la recombinaison 
superficielle. Par injection électrique ou optique, on 
introduit des porteurs supplémentaires (par exemple 
des trous dans un cristal de type n). La longueur du 
cristal est L, sa section a pour côtés 24, 2B avec 
Ar 1072 eme B; 


a) RECOMBINAISON PUREMENT SUPERFICIELLE, — 
Supposons que les centres de recombinaison n’existent 
qu’en surface. Dans une tranche d'épaisseur dx, il 
y a 4AB Ap dx trous supplémentaires et d’après (II1-3) 
il s’en recombine 4(A + B) ps dx durant l’unité de 
temps. Donc : 

DRE LAND) SA? (III-5) 

Ceci donne une décroissance exponentielle pour Ap, 
de constante de temps + telle que 


il 1 1 
tp) 
Remarque : La formule (III1-5) montre que s a la 


dimension d’une vitesse. C’est ce qu’on appelle La 
vitesse de recombinaison superficielle. 


(III-6) 


b) INFLUENCE DE LA RECOMBINAISON EN VOLUME. — 
Supposons qu'il existe aussi des centres de recom- 
binaison en volume auxquels soient associés la cons- 
tante T3. On peut alors écrire en sommant les recombi- 
naisons en volume (1-1) et en surface (II1-5) 


dAp il 1 Ap 
| 
( 3) Le TB 


(1-7) 
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ce qui donne une décroissance exponentielle, de cons- 
tante telle que : 


= +s(r+s) (III-8) 


Remarque : Dans la formule (1I1-3), U représente le 
flux de porteurs minoritaires arrivant à la surface et 


s’y recombinant par seconde, et par unité de surface, 


et qU le courant de porteurs minoritaires arrivant à la 
surface. Ce courant étant causé par les seules forces de 
diffusion, si D est la constante de diffusion ambipolaire, 
on a donc : 

sAp = — D(dApJdn). (111-9) 

La dérivée d/dn étant prise normalement à l’unité 
de surface, et orientée vers l’intérieur. 

On peut alors écrire que, par unité de volume, la 
variation dans le temps de Ap(x, y, z) est due à la 
recombinaison locale en volume, et à l’influence des 
forces de diffusion. 


dA A\ 
TB 


(11-10) 
La condition aux limites sur la surface étant donné 
par (I11-9) ; la résolution de (III-10) par la méthode 
des fonctions propres, [18], donne pour { co une 
décroissance exponentielle de constante de temps 7 

telle que, [19] : 
il il 


& TB 


+ Da? + p?) (1-11) 


« et B étant les plus petites solutions en valeur absolue 
des équations suivantes : 


x AtgaA = s A[D 


BBtgBB=—SsBID. HEAR 
Il s'ensuit que l’on aura : 
il il 1 il À SDW 1 
LR hf = 
T TB. : (3 3) US 2 Ë ca 2) 
LA SR D PIS CTI SD A 
FR RL Ca 5%) HA “2 Ê + 3). 


Donc la mesure de décroissance de la conductivité 
d’un cristal après injection de porteurs supplémentaires 
permettra, PEN connaît T8, de déterminer s, dans 

DA LERET 
] Ÿ EE) Ds le 
ecasous € D) ( +3) 


IV. MÉTHODES EXPÉRIMENTALES 
DE L’EFFET DE CHAMP ET EXPLOITATION. 


Nous allons indiquer ici, brièvement, d’une part le 
montage du semi-conducteur soumis à l’effet de champ 
et, d'autre part, les différentes mesures à réaliser que 
nous récapitulerons ensuite dans le tableau I. 


4) TECHNIQUE DU MONTAGE. — Les deux surfaces, 
bien polies, d’une fine lame de germanium forment les 
électrodes d’un double condensateur (voir fig. 6) rempli 
de diélectrique [mica e — 10 e, [16], [20], titanate de 
baryum € — 300 e, [211], les contre-électrodes étant 
réunies entre elles et portées au potentiel V permettant 
l’injection des porteurs à la surface du germanium, 
Il est nécessaire d'éviter au maximum les inhomo- 


—…. N°10 


généités de la surface des électrodes et du diélectrique 
pour avoir le champ le plus uniforme possible à la 
surface du germanium. De la sorte, la valeur de os 


oscillographe 
diélectriques 


1 Semi conducteur 


effet de 
champ 


Tension de 


polarisation 
| Fic. 6. 


oscillographe 


FC 


est à peu près la même sur toute l’étendue de la surface 
du cristal, ce qui permettra un bon accord entre les 
courbes #$S — S[w.] expérimentales et théoriques 
(formule IIT-3). 


b) MESURE DE LA VARIATION DE LA CONDUCTIBILITÉ 
EN FONCTION DE L'EFFET DE CHAMP. — Nous avons vu 
en II-1 que les états lents tendaient à neutraliser 
l'effet de champ. Il faut faire la mesure de AG tout 
de suite après l’établissement du champ et en un temps 
petit devant la constante de temps (— 1 sec) de ces 
états lents. Ceci conduit à faire une mesure de AG 
en appliquant une tension V périodique (v æ 50 c/s) 
et symétrique par rapport à V — 0. De cette façon, 
le champ est, en moyenne, nul, etil n’y a pas de charges 
électriques qui finissent par s’accumuler dans les états 
lents. Le potentiel V est, en général, sinusoïdal ou en 


ÉTUDE DES PHÉNOMÈNES DE SURFACE 749 


crénaux. Pour éviter qu’au signal de conductivité 
vienne se superposer la dérivée de la tension V, élaborée 
par la constante de temps propre de l’ensemble conden- 
sateur plus germanium, on peut utiliser un montage 
symétrique du type Zener [22] que l’on équilibre en 
l’absence de courant de polarisation (voir fig. 7). 

La mesure de AG en fonction de V se fera à l’oscil- 
lographe après une amplification en courant continu. 
En comparant le AG — AG(V) expérimental à la 
courbe théorique AG — AG(o.) (voir formule I1-3-4) 
obtenue pour les valeurs À, B, L, Us, Un et o8 du 
cristal, on déduit la correspondance V — V{(o:). 


€) MESURE DE LA DÉCROISSANCE DE LA CONDUC- 
TIVITÉ. — Ceci est une mesure classique, que l'injection 
des porteurs ait lieu par voie optique ou électrique. 
Cette injection est réalisée pendant que l’échantillon 
est simultanément soumis au potentiel V. De la fonc- 
tion mesurée 7 — T(V) on déduit par (III-8) la 
courbe s — s(V) ; donc compte tenu de b) la fonc- 


L ; CG 
tion s — s(w) ; par suite on détermine o, donc c” 


D 
et les valeurs de ®s,, et ®s,,, l’une d’entre elles devant 
être FE; TN F;. 


d) DÉTERMINATION DE ÏV, PAR LA MESURE DE LA 
CAPACITÉ € DU CONDENSATEUR. — On mesure la capa- 
cité € du condensateur ainsi formé, d’où l’on déduit 
la charge Q: — Qs(ps) — CV(v) introduite dans le 
semi-conducteur. On calcule théoriquement la charge 
d'espace Qoz — Qon(ps, oz) = Sq(n — [) et l’on 
déduit la charge Qzs effectivement placée dans les 
états de surface, soit : 


Qus = Qs — Qor — Qrs(ps). 


D'autre part l’on a : 


Qzs = D 4SNixr 
k 


il 
de et£tr—Ei-s)f" 


S'il n’y a qu’un niveau £;,, l’on déduit W;, donc 
d’après (II1-4) la quantité C» Cp. 

Remarque : Si l'accord est mauvais entre Qzs(2) 
mesurée et théorique, l’on doit chercher à l’améliorer 
en supposant deux niveaux Æ, et Æ;, pour les états 
de surface et en déduire W,, et N... 

Sur le tableau I nous avons dressé un schéma de 
l’ensemble des opérations théoriques et expérimentales 
à effectuer dans une étude complète de l’effet de champ. 


V. CONCLUSION. 


Nous avons montré dans ces différents chapitres, en 
quoi consistait l’effet de champ, et comment on le 
mettait en œuvre pour déterminer les propriétés de 
surface des semi-conducteurs. Cette technique possède 
suffisamment d'avantages pour qu’elle ait été utilisée 
concurremment avec d’autres (Cycle de Brattain- 
Bardeen [22]. — Mesure de potentiel de contact [23], 
[24] ou de résistivité, avec et sans illumimation perma- 
nente de l’échantillon) pour déterminer les caracté- 
ristiques des niveaux de surface, ainsi que pour préciser 
leur origine exacte. 

Elle présente, en revanche, d’assez importantes 
difficultés de réalisation dues à la nécessité d’obtenir 
des cristaux qui restent en surface monocristallins, tout 
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AG VARIATION DE LA CONDUCTIVITÉ AG 


En fonction de +, 


æ, donné 


Formule I1-3-4 AG(4,), 


VARIATION DE LA DÉCROISSANCE DE LA CONDUCTIVITÉ 


En fonction de S et de +, 


DÉTERMINATION DE A, 


Charge d'espace 


Que) = Sir, (ep) — Tr (p.)] 


Charge des états de surface Q,, 


Qs(P:) = Q( GA Qcx(,) 


Formule I11-4 $ = S(p) 


en étant assez bien polis pour que l’ensemble de la 
surface soit soumis à un effet du champ homogène. 
L'absence de précautions suffisantes explique sans 
doute certains désaccords expérimentaux. 

D'un autre côté, l’étude des états de surface présente 
toujours une même difficulté tenant à l’extrême sensi- 
bilité des surfaces aux atmosphères extérieures. Pour 
tenter de clarifier le problème Many [25] et surtout 
Rhzanov [20], [26] et son école [27] ont travaillé sous 
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des vides de plus en plus poussés. Si ces études ont 
apporté des résultats nouveaux sur le caractère de 
certains états lents, la dispersion concernant les résul- 
tats sur les états rapides a, au contraire, aug- 
menté [28]. Il est, à l’heure actuelle, assez clair que, 
non seulement la densité des états recombinatifs, mais 
aussi leur énergie varie avec la quantité et la nature 
du gaz adsorbé par la surface. 
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PROBABILITÉS DE TRANSITION y (M) 
DANS QUELQUES NOYAUX LOURDS 


Par R. Foucxer, 
Institut du Radium, Laboratoire d'Orsay (Seine-et-Oise). 


Les probabilités de transition y dipolaires élec- 
triques (Æ;) entre niveaux de particules dans les 
noyaux lourds sont souvent beaucoup plus faibles que 
ne le prévoit le modèle de la particule indépendante 
et il peut y avoir compétition entre la désexcitation 
d’un niveau par transition Æ, et transition quadri- 
polaire magnétique (,). Le coefficient de conversion 
interne des rayonnements Æ, dans la sous-couche Lx 
semble peu modifiée par l'interdiction de la tran- 


N  Ey(keV) % M 
Proton impair : 
287Np 59,6 < 0,015 % 
(conv. int.) 
21Pa 84,2 < 0,02 % 
(conv. int.) 
227A 0 27,5 < 0,003 % 


(conv. int.) 
Neutron impair : 
PIRE 236 DEN CMOS ENS 


(corrél. ang.) 


[3] ; extrapolé à viscosité nulle le facteur d’anisotropie 
est seulement fonction des proportions de transition W, 
et E, et du spin du niveau intermédiaire trouvé égal 
à 3/2 (niveau de 50 keV). Les probabilités de tran- 
sition A, ainsi connues, rapportées aux prévisions du 
modèle de la particule indépendante et notées F(M;), 
sont les suivantes : 4 

Il apparaît que les probabilités de transition M, 
expérimentales sont dans ces noyaux comme dans le ®K, 
le SR, le 8Ge [11] plus faibles que les prévisions du 
modèle de la particule indépendante. Bien que ces déter- 
minations expérimentales soient peu nombreuses 
encore, il semble se confirmer que les transitions W, 
suivent la même règle que les transitions M,, M;, M,, 
c’est-à-dire que les transitions y magnétiques sont 
normalement plus lentes que ne le prévoit la théorie 
simplifiée de Weisskopf. 
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sition y£, alors que la conversion dans la couche X 
et les sous-couches Z; et Lir peut être très anormale [1]. 
Il est donc possible d’avoir des renseignements sur le 
pourcentage de transition M, mêlée à une tran- 
sition E, à partir du coefficient de conversion in- 
terne «Lx : dans le cas des transitions de 59,6 keV 
du *?Np, de 84,2 keV du ?#1Pa, de 27,5 keV du ?227Ac, 
on détermine ainsi une limite supérieure du pourcen- 
tage de transition M, ; comme on connaît la proba- 
bilité totale d'émission du rayonnement y, on peut 
en déduire une valeur maximum des probabilités 
d'émission y quadripolaire magnétique. 

Dans le cas de la transition y de 236 keV du ?2Ra 
nous avons déterminé le pourcentage de transition M, 
par une mesure de corrélation angulaire y (236 keV)- 
y (50 keV) avec des sources de viscosités variées [2], 


100) F(M;) RÉFÉRENCES 
1,75.10—75 02 [12], [4], [5] 
5,7 .10—7s < 0,018 [12], [6] 
2,10m0s < 1,4 [12], [7], [8] 
1,25.10—%5s  0,03+96% [9], [10], [3] 


[5] Bezine (J. K.), Newron (J. O.) et Rose (H.), Phys. 
Rev., 1952, 86, 797. 

[6] SrromiNGer (D.) et Rasmussen (J. O.), Nuclear 
Physics, 1957, 8, 197. 

[2] Teizcac (J.), Riou (M.) et Desneices (P.), C. R. 
Acad. Sc., 1953, 287, 4. 

[8] Foucer (R.), Dick (L.), PERRIN (N.) et VARTA- 
PETIAN (H.), J. Physique Rad., 1956, 17, 58. 

[9] VARTAPETIAN (H.), C. R. Acad. Sc., 1958, 246, 1109. 

10] Foucner (R.), C. R. Acad. Sc., 1959, 249, 2310. 

[11] Goczpnager (M.) et Sunyar ($S. W.), Beta and gamma 
Rays Spectroscopie. SIEGBAHN (K.), 1955, p. 486. 
North Holland Publishing Co. 

[12] Des références plus nombreuses sont données dans 
l’article sur les anomalies dans la conversion interne 
des transitions Æ, de Asaro (F.), Srepnens (F.), 
HozLcanper (J.) et PerLMAn (1.), Phys. Reo., 1960, 
117, 492. 


NOUVEAUX ISOTOPES DE PÉRIODE COURTE 
OBTENUS PAR SPALLATION DE L'OR 


Par Mlle G. ArBouy, 
M. M. Gusaxow et Mme N. Porré, 


Laboratoire de Physique Nucléaire, Orsay (Seine-et-Oise). 


Au cours de l’étude des réactions de spallation de 
l'or, nous avons mis en évidence, après double sépa- 
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ration électromagnétique, les isotopes du mercure de 
masse 1490 à 185 et leurs descendants. G. Andersson 
et R. Ringh [1], utilisant également la séparation isoto- 
pique, ont obtenu simultanément des résultats en 
accord avec les nôtres pour les masses 190 et 189. 
Les isotopes de masse 187, 186 et 185, de période 
courte, ont pu être observés grâce au montage d’un 


scintillateur à l’intérieur du séparateur, derrière le 


collecteur du 22 étage (fig. 1). 

Les impulsions après amplification, ont été simul- 
tanément envoyées dans un sélecteur multicanaux qui 
analyse le spectre des rayonnements y, et dans un 
sélecteur à une bande qui permet d’étudier la décrois- 


Aimant de déflection a 180° 
(2£ étage du séparateur) 


Collecteur en aluminium 


Masse étudiée HN de plomb 


Photomultiplicateur 


Blindage 
de mu metal 


Lers / appareillage 


électron 
Cube de collection dre 


RCE 


sance du rayonnement X provenant des captures élec- 
troniques et éventuellement de la conversion interne 
des y. Les cibles d’or sont bombardées par les protons 
de 155 MeV du synchro-cyclotron d'Orsay. L’utili- 
sation du faisceau externe permet de commencer la 
séparation isotopique moins de deux minutes après la 
fin de l’irradiation. La technique de séparation est celle 
qui à été utilisée dans les expériences précédentes [2], 
[3]. La collection du mercure dure environ 30 sec. Elle 


do 
0 te 5 ; 
4 Début de séparation 


NS s 
+2 


F2 


s 


1,5 minute 
g 12 minutes 


2,9 h (Pt 


MEET 


n n + 
10 15 20 25 80 L 
Minutes 


L_Ffin d'irradiation 


Frep 


correspond à la croissance de l’activité À constatée sur 
toutes les courbes d'évolution quelle que soit la période 
de décroissance (fig. 2). 

L’analyse des spectres y et la décomposition des 
courbes de décroissance nous ont permis d'évaluer les 
périodes des isotopes du mercure et de ses descendants, 
ainsi que l’énergie des principales raies y qui leur sont 
associées. Le tableau suivant résume les résultats pour 
l’ensemble des isotopes que nous avons étudiés. 


PÉRIODES ET PRINCIPALES RAIES Y 


Hg > Au > Pb 

MASSE PÉRIODE y (keV) PÉRIODE y (keV) PÉRIODE y (keV) 
A IE 248" rmin) 140, 220 45 min 290, 660 stable 
[3] 189 OTnin 165, 240, 320, 500 30 min —— 11,5 h 150 
[3] 188 3,7 min 140 8 min 250, 330, 630 10 j 190 

187 3 min 175, 255, 400 8 min pe 22h 

186 1,5 min 125, 270, 350, 440 12 min 160, 220, 300, 400 DORE 

185 50 $ 7 min 1528 


Les rapports d'intensité des activités X correspon- 
dant aux diflérentes périodes pour une même masse 
sont en accord satisfaisant avec les valeurs calculées en 
supposant des corps en filiation. Cependant le désac- 
cord déjà signalé pour la masse 189 ne peut pas 
s'expliquer par l’incertitude sur l'importance des con- 
versions internes, 


Nous avons observé, pour la masse 186, un rapport 
d'intensité X/Y anormalement faible (fig. 3) qui pour- 
rait peut-être indiquer soit une capture L non négli- 
geable, soit une capture peu importante vers l’état 
fondamental. 

L’intensité obtenue pour les masses 187, 186 et 185 
rend peu précise la détermination des énergies des 


t Î 
125 270 350 


aäa t = 24 minutes 
(x 10) 


(eu ler en? LR 


C0 i 


Spectre Y Hg PAU 


IE SE 


raies y correspondant aux masses 187 et 186 et ne 
nous à pas permis d'identifier des raies y pour la 
chaîne de masse 185. : 

G. Andersson a signalé récemment [4] que les périodes 
des émetteurs B éloignés de la stabilité semblent 
montrer une variation systématique avec le nombre de 
masse. Nous avons tracé les courbes représentant cette 
variation de la période en fonction de Z/N qui paraît 
être un paramètre plus approprié, pour les isotopes du 
mercure et de l’or (fig. 4). Pour le mercure, nous cons- 
tatons une décroissance régulière de la période, sans 
influence notable de la parité du nombre de masse. Il 
semble, par contre, que les isotopes de l’or très défi- 
cients en neutrons aient des périodes plus longues que 
celles qu’on pourrait prévoir par analogie avec le 
mercure. 
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Nous remercions vivement l’équipe du séparateur, 
dirigée par M. Bernas et tout particulièrement 
MM. Sarrouy et Camplanqui ont effectué toutes les 
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séparations, et ont aussi contribué, avec M. Lozach, à 
la réalisation du dispositif expérimental. Nous remer- 
cions l’équipe du synchro-cyclotron qui a effectué les 
irradiations. 
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QUELQUES PROPRIÉTÉS DE GRENATS MIXTES 
DE TERRES RARES SUBSTITUÉS 
PAR L’ALUMINIUM ET LE CHROME 


Par Gérard Vizrers et Jean LORIERS, 


Magnétisme et de Physique du Solide, 


Laboratoire de 
CG. N. R. $., Bellevue (Seine-et-Oise). 


Les propriétés magnétiques des ferrites du type 
grenat, de formule générale 5Fe,0;, 3Yt,0, (Yt dési- 
gnant soit l’yttrium, soit une terre rare du groupe 
yttrique), ont été décrites par R. Pauthenet [1]. 

Dans des travaux antérieurs [2], [3], nous avons 
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montré que ces composés étaient susceptibles de donner 
deux séries de composés dérivés : la première, «grenats 
substitués », est obtenue en remplaçant une partie des 
ions Feÿ+ par d’autres ions trivalents tels que Cr°+, 
Al5+, Gaÿ+ par exemple ; laseconde, «grenats mixtes», 
comprend deux terres rares différentes dans la struc- 
ture cristalline du grenat. 

La substitution d’une partie des ions ferriques par 
des ions trivalents, ou bien le remplacement d’une 
partie des ions Yt®+ par des ions Yt’°+, a pour effet 
de modifier les propriétés du grenat simple ; ces substi- 
tutions agissent en particulier sur les valeurs du point 
de Curie 6 °K et du point de compensation 6, °K si 
ce dernier existe. 

Il nous a paru intéressant d'envisager le cas plus 
général de grenats mixtes (contenant deux terres rares), 
dans lesquels une fraction des ions ferriques est en 
outre substituée soit par Al%+, soit par Cr°+. 

Nous donnerons ici les résultats expérimentaux obte- 
nus sur des grenats mixtes définis par les relations 
moléculaires suivantes : 


(5 — x) Fe,0;3, xMe,0:, 2Gd,0;, Y,0: 
et 
(5 — x) Fe,03, zMe20O3, 2Gd:03, Er:0O3, 


dans lesquelles nous avons fait varier les valeurs de x 
de 0 à 0,5 pour Me = Cr et de 0 à 1 pour Me — Al. 
Ces différents grenats complexes ont été préparés à 
partir d’oxydes de terres rares dont la pureté est 
supérieure à 99,9 % [4], [5] et suivant les méthodes 
déjà décrites [2], [3]. Les propriétés mentionnées sont 
relatives à des matériaux frittés à 1 350 °C pendant 
& heures dans l’air et refroidis lentement dans le four. 


300 


200 +Al,0 
S-x) Fe:03, xMe,03,2Gd;,03,Er2 of 2-3 
[.\ Cro03 


(5-x)Fe,0,,xMe203,2Gd,0, ,Y, O Re 
)Fe203 203 SAS À C0 


‘ 1,0 > aæMe;03 


H1G. 14: 


Les courbes de la figure 1 représentent la variation 
des points de compensation en fonction de x. On cons- 
tate, pour ces deux types de grenats mixtes substitués, 
que 0% °K augmente jusqu’à disparaître quand x croît 
lorsqu'il s’agit d’une substitution pour Al%+ et 
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que 06 °K diminue quand ce sont des ions Crÿ+ qui 
remplacent des ions Fe°+. Ces variations sont compa- 
rables à celles déjà obtenues [2]sur des grenats simples 
substitués. 


ï T | 
G o Cro Os 
—: ——: (5-x)Fe203,1xMe203, 26d203 Y20 

LAN NRA) 203, 203,f2 7. A 203 


4 Cr203 
————  (5-x) Fe,03,2 Mex0s 264,0, Er20s Al205 
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Les courbes de la figure 2 montrent, pour ces deux 
séries de grenats, la variation du point de Curie en 
fonction de la quantité de Fe?+ substituée. L’action 
de l’aluminium et du chrome est ici identique et se 
traduit par un abaissement de la température de Curie. 
Il est à noter, que pour les faibles valeurs de x, les 
points de Curie de ces deux groupes de grenats mixtes 
sont pratiquement confondus. 

On remarque sur les courbes des figures 1 et 2, 
dans le cas de grenats mixtes substitués par des ions 
chromiques, qu’au delà de x 0,4, les points de Curie 
et de compensation évoluent très peu, ce qui confirme, 
comme nous l’avons déjà signalé [2], l'apparition d’une 
seconde phase au delà de cette concentration. 
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PHOTONS MONOCHROMATIQUES 
D'ÉNERGIE VARIABLE 
OBTENUS PAR ANNIHILATION 
EN VOL DE POSITONS 


Par J. Mir, C. Scauux, 
G. Tamas et C. Tzara, 


Section de Physique Nucléaire à Moyenne Énergie, 
C. E. N., Saclay. 


Un monochromateur de photons utilisant l’annihi- 
lation en vol de positons produits à partir d'électrons 
de grande énergie a été installé à l'accélérateur linéaire 
d'électrons du C. E. N. de Saclay. 

Un premier essai, effectué l’été dernier, avec un dis- 
positif provisoire [1], a montré que le rendement en 
photons monochromatiques correspondait aux pré- 
visions théoriques [2]. Ce premier résultat nous a 
incités à prévoir et à installer le dispositif final repré- 
senté sur la figure 1. 
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F1G. 1. — Montage expérimental. 
) Cible de platine. | 

) Premier secteur magnétique. 

) Second secteur magnétique. 

) Cible de lithium. 

) Collimateur de plexiglass. k 

} Chambre d’ionisation à parois épaisses de graphite. 
} Chambre d’ionisation à xénon sous pression. 

) Écran d'aluminium. 

E) Cible de graphite. 


il 
2 
3 
4 
D 
6 
7 
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Les électrons fournis par l’accélérateur linéaire sont 
freinés dans une cible de platine de 2,2 mm d’épaisseur 
et y produisent par cascade des photons, des négatons 
et des paires négatons-positons. Les aimants d'analyse 
en «secteur d’orange » de transmission élevée, extraient 
un faisceau de positons monoénergétiques. Les 
lèvres placées entre les deux aimants définissent, dans 
cette expérience, un faisceau de positons de 1,5 Pre 
dispersion en énergie. L’angle solide d’entrée dans 
le second aimant, défini par un collimateur de plexi- 
glass, est de 2,7.10—2stéradian. 
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Les positons s’annihilent dans une cible de lithium 
de { mm d’épaisseur. L'emplacement et la forme de la 
feuille de lithium sont tels que les tangentes aux tra- 
jectoires des positons, en leurs points d'impact, con- 
vergent à 2,10 m de l’axe du second aimant. Les 
photons d’annihilation convergent done en ce point. 
Les pièces polaires du second aimant se prolongent au 
delà du lithium, focalisant les positons non annihilés 
sur une chambre d’ionisation à xénon sous pression, 
qui mesure leur intensité. 

Une chambre à parois épaisses de graphite [3], sen- 
sible aux photons, placée dans l’axe du faisceau d’élec- 
trons incidents, permet d’en vérifier la stabilité. 

-L’intensité du faisceau d’électrons primaire, de 
30 MeV, est de 15 uA (*). La figure 2 montre le spectre 
de positons obtenu, mesuré à l’aide de la chambre à 
xénon, et donne le rendement N,/N_ comparé aux 
calculs [2]. (Ces derniers étant effectués pour une cible 
de platine de 8 g/cm? au lieu des 4,5 g/em? utilisés ici.) 

La forme de la raie de photons monochromatiques 
est étudiée par diffusion élastique sur le niveau de 


Calculé 


Expérimental 


(e) S 10 15 20 25 


F1G. 2. — Spectre des positons obtenus à partir d’un fais- 
ceau primaire de 15 mA d'électrons de 30 MeV. La courbe 
théorique est calculée pour une cible de platine de 8 g/cem? 
et la courbe expérimentale est obtenue pour une cible 
de platine de 4,5 g/em?. 


F1G. 3. — Isochromate de la raie 
de photons monochromatiques. 


15,11 MeV de 1?C. Le diffuseur est une plaque de 
graphite de 1 cm d’épaisseur effective et 10 X 12 cm? 
de surface projetée. Les photons diffusés à 909 sont dé- 
tectés dans un scintillateur de INa de 10 x 12 cm.cm 
et analysés dans un sélecteur d’amplitude à 100 canaux 
débloqué pendant un temps de 4 pis encadrant l’impul- 
sion de 2 us de l’accélérateur. La figure 3 montre l’iso- 
chromate de la raie de photons obtenue en faisant 


(*) Bien que conçu pour fournir à 28 MeV une intensité 
de 85 uA l’accélérateur linéaire, dans cette expérience, n’a 
pu délivrer plus de 15 HA d'électrons. 
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varier l’énergie des positons. La raie de photons est 
[e] 


pratiquement symétrique de l’isochromate. 

Le spectre de photons monochromatiques est 

donné par 

aN dvd£ 1 

ddl AT 
En . 16% AQ.R 
où [est la largeur apparente du niveau de 15,11 MeV 
due à la distribution de vitesse du noyau de 1?C dans 
le graphite : tous les photons d’énergie comprise dans 
la bande [” autour de 15,11 MeV sont absorbés : 
. LA est la proportion de photons diffusés à x/2 
dans un angle solide AQ ; R est le rendement de détec- 
tion du scintillateur, Dans notre expérience [— 75 eV, 
Pr SO VAI IS AO 0 etre T/S; 

En tenant compte de l’absorption par un écran de 
10 cm d’aluminium interposé dans le faisceau de pho- 
tons, à la sortie de la boîte à vide du second aimant, 
le nombre de photons d’annihilation par seconde, dans 
l’angle solide de 2,5.10—3 stéradian défini par le diffu- 
seur de graphite, est 


Ny(8) = 2,9.104 s—1 


.soit, en fonction du nombre d’électrons primaires un 


rendement : 
N(O)exp = 3,2.10—19 N_ 


très comparable à la valeur calculée (2) : 
NO} neor 10,5 MORIN 


ceci d'autant plus que la valeur expérimentale est 
obtenue en supposant un rendement de détection 
R = 1/3, optimiste : dans les conditions de mauvaise 
géométrie où nous nous trouvons, ce rendement peut 
être compris entre 1/3 et 1/5. Pour des expériences de 
diffusion de photons, utilisant le même appareillage, 
la valeur du rendement de détection n’a d’ailleurs pas 
besoin d’être connue. 

Le nombre total de photons d’annihilation est relié 
au nombre de photons émis dans un cône de demi- 
angle au sommet 0 par : 


2 Log E+ 
Log (1 + EZ 0?) 
où E}4 est l’énergie des positons en unité me?. 
Le rendement de notre monochromateur de photons, 


exprimé en nombre d’annihilations par négaton inci- 
dent et par millimètre de lithium est donc : 


Ny = 5,3.10—° N_. 


N = N(6) 


L’intensité de photons de notre monochromateur est 
donc suffisante pour l’étude de l'interaction photons- 
noyaux. Des résultats préliminaires sur la diffusion 
élastique par le plomb et le tantale ont été encou- 
rageants. 

Lettre reçue le 28 juillet 1960. 


BIBLIOGRAPHIE 


[1] Misrer (J.), ScHuuLz (C.), Tamas (G.) et Tzara (C.), 
C._R. Acad. Se., 1959, 249, 2543. 

[2] Tzara (C.), Rapport C. E. A. n° 814, mars 1958. 

[8] ScauuL (C.), J. Physique Rad., 1956, 17, 97. 


N° 10 


SUR QUELQUES PROPRIÉTÉS DIÉLECTRIQUES |} 
DE L'ALUN DE MÉTHYL AMMONIUM | 


Par M. Serge Le MONTAGNER 
et Mie Marie-Madeleine ROUSSELOT, 


Faculté des Sciences de Rennes. 


Le caractère ferroélectrique de l’alun de méthyl 
ammonium ou M. A.S. D. a été établi par Pepinsky, 
Jona et Shirane [4] fixant le point de Curie à 177,20K. 
— Leurs mesures diélectriques portant soit sur la 
permittivité statique, soit sur la partie réelle e’ de la 
constante diélectrique à 10 kHz ; nous avons repris 
ces mesures en fonction de la température sur un pro- 
duit en poudre broyé et tamisé dans un intervalle de 
fréquence de 50 Hz à 5 MHz en insistant principale- 
ment sur les courbes d'absorption e”(7) qui n’étaient 
pas connues. 

Nos résultats expérimentaux sont reproduits figu- 
re {. On y note, outre la discontinuité à la température 
de Curie, une rupture de pente vers 140 0K dans les 
courbes de €” à toutes les fréquences ; un maximum 
d'absorption dipolaire Debye dont la température et 
l'amplitude varient avec la fréquence, et un maximum 
secondaire apparaissant au voisinage de 150 °K sur les 
courbes €” (7). 


100 150 


Die . — La fréquence de mesure est exprimée en kilo- 
ertz. 


Suivant une hypothèse faite par l’un de nous [31 
nous pensons que ce maximum secondaire a pour or1- 
gine la perte d'énergie par hystérésis dans le champ 
de mesure. Une tentative pour augmenter ces pertes 
par augmentation du champ de mesure n’a pas été 
concluante en raison de difficultés expérimentales 
passagères. Nous avons séparé les deux absorptions 
en supposant leur contribution additive et en admet- 
tant la symétrie de la courbe de Debye [5]. Les pertes 
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par hysiérésis eÿ ont alors l’ailure schématisée figure 2. 

Ceci correspond à un cycle d’hystérésis d’aire maxi- 
male vers 150 ©K et disparaissant vers 135-140 0K 
par suite vraisemblablement de l'augmentation du 
champ coercitif. Il est intéressant de noter que c’est au 


vr 
€; 


140 160 ré TK 


FIG? 


voisinage de cette dernière température que l’on 
observe un point anguleux sur les courbes €’ (T). 

L'énergie d'activation dans la phase ferroélectrique 
déduite du déplacement des maximums de €” (7) 
avec la fréquence est de 0,22 + 0,02 eV. 

Nous avons enfin, suivant une méthode indiquée 
par Jona [2] mesuré la chaleur de transition au point 
de Curie par analyse thermique différentielle en pro- 
cédant par comparaison avec le phosphate de potas- 
sium (fig. 3). 


Tes 


Le rapport des chaleurs de transition pour les deux 
corps est d'environ 4,3 conduisant à un résultat de 
250 ou 370 calories par mole (ce. p. m.) suivant que l’on 
adopte pour le phosphate les valeurs de Bantle [1] 
(57 c. p. m.) ou de Stéphenson [6] (87 c. p. m.). , 

L'énergie correspondante par molécule élémentaire, 
nécessaire pour provoquer le changement de phase à la 
température de transition est donc de 0,01 à 0,02 eV. 
Elle est d’un ordre de grandeur sensiblement plus 
faible que celle fournie par le champ électrique de 
mesure conduisant à l’orientation des dipôles. Il est 
possible que ce soit une raison de la différence souvent 
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constatée entre les températures de transition données 
par la méthode diélectrique ou par d’autres procédés 
(infra-rouge, analyse thermique différentielle..….). Au 
voisinage de la température «vraie » de transition 
(c’est-à-dire en l’absence de champ électrique), 
l’énergie apportée par le champ dans le cas de mesure 
diélectrique peut être suffisant dans un certain domaine 
de température pour faire effectuer au corps sa tran- 
Sition. 


Lettre reçue le 29 juillet 1960. 
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RELATIONS EXPÉRIMENTALES 
PARCOURS-ÉNERGIE 
POUR LES IONS LÉGERS DE FAIBLE ÉNERGIE 
DANS LES ÉMULSIONS NUCLÉAIRES 


Par Cao XUAN CHUAN, 
Office de l'Énergie Atomique, Saïgon (1). 


Dans l'interprétation, par la méthode des émulsions 
nucléaires, de certaines désintégrations provoquées par 
les particules incidentes de grande énergie, il est utile 
d’avoir des relations expérimentales parcours-énergie 
pour les ions légers (Z > 2) de faible énergie. Malheu- 
reusement on ne dispose pas jJusqu'à;maintenant, de 
résultats expérimentaux sur ce sujet. Dans ce domaine 
d’énergie, la vitesse de ces ions devient plus faible que 
celle des électrons périphériques de la couche K et L 
(par exemple pour le 1C d’énergie de 4 MeV la vitesse 
est de 8.108 cm/s tandis que celle de l’électron Æ est 
de 1,3.109 cm/s). Il se produit dans ce cas le phéno- 
mène de capture et de perte de charge et on doit en 
tenir compte dans l’application de la formule de Bethe- 
Bloch. Aucune théorie satisfaisante n’a été proposée 
jusqu’à maintenant pour tenir compte de ce fait. 
Récemment, quelques expériences ont été entreprises 
pour les ions LAN et 160 de grandes énergies [1], [2], et, 
en général les valeurs obtenues sont assez proches des 
valeurs calculées. 

Nous nous proposons d'obtenir une relation parcours 
énergie pour les ions 1B et 1%C de quelques MeV. Il 
existe plusieurs manières de résoudre ce problème : on 
peut utiliser la méthode habituelle du champ magné- 
tique pour sélectionner les ions d'énergies différentes 
sortant d’un accélérateur. Mais la difficulté de cette 
méthode réside dans le fait que la charge effective de 
l'ion n’est pas bien connue, d’où une grosse indéter- 
mination sur la mesure de l’énergie. 


(1) Adresse présente: Radiation Laboratory Berkeley, Ca li- 
fornia, U. $. A. 
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On peut aussi utiliser les désintégrations (y, «) sur 
les noyaux légers et mesurer le recul du noyau résiduel 
directement. Mais pour ces énergies, la charge effective 
de ces ions est à peu près égale à celle de l’« et donne 
la même ionmisation. Comme les deux traces sont 
toujours dans le prolongement l’une de l’autre’(à cause 
de la conservation des impulsions), il est difficile 
d'apprécier l’origine de la désintégration, d’où une 
indétermination sur la mesure du parcours de l’ion en 
question. Ces difficultés peuvent être évitées si on 
utilise les désintégrations (n, «) avec des neutrons (ou 
protons) assez énergiques sur des noyaux légers, par 
exemple 160(n, «)13C et 4N,(n x)!1B. 

A cause de l'importance de l'impulsion initiale 
apportée par le neutron incident, les phénomènes se 
présentent sous forme de fourches où on peut dis- 
tinguer parfaitement l’origine de la désintégration. Le 
dispositif expérimental est le suivant (fig. 1) : 


Cible 
trie 
TITIUM 
: neue RE Re. 
40 cm 
HTC 


Dans ce dispositif on à une imprécision de 2}à 3 
degrés sur la direction du neutron incident. 

La principale difficulté de cette méthode réside dans 

l'identification des phénomènes étudiés. La réaction 
(n, «) sur l’oxygène et sur l’azote peut conduire non 
seulement à des états fondamentaux mais encore à des 
états excités des noyaux résiduels 15C et 11B [3]. 
Les étoiles de désintégration se présentent sous forme 
de fourches ayant un aspect analogue et ne se prêtent 
pas à une identification directe. De plus, les protons 
projetés et subissant un choc contre un noyau lourd 
laissent aussi une trace ayant l’aspect d’une fourche et 
compliquent ainsi le problème [4]. Pour résoudre notre 
problème, nous sélectionnons seulement les fourches 
provenant des réactions conduisant au niveau fonda- 
mental du carbone et du bore. Dans ce cas, l’énergie 
totale libérée est respectivement 11,9 MeV et 13,75 MeV 
donnant des fourches caractéristiques avec un long 
parcours facilement décelable. Néanmoins, la recherche 
de ces phénomènes est longue car les sections efficaces 
sont très faibles et encore bien mal connues. 

Nous avons fait ces recherches avec un objectif Leitz 
de grossissen ent 400 et les mesures ont été faites avec 
un objectif Stiassnie de grossissement 800. Pour iden- 
tifier ces phénomènes nous procédons de la manière 
suivante : 

1) Critère de l’ionisation : nous ne prenons que les 
fourches avec une branche longue ayant l’aspect d’un «. 

2) Soit 0 l’angle entre l’« et la direction du neutron 
incident. À chaque angle 0 correspond une énergie Æ, 
donnée par la relation : 


VE, = a + Va? + b? (1) 
V Mn Mo En 
— EU re 0) () 
ï M, in Mion HN 


7 Mon Q 2 EvelMion TE Mi) 
Mion LE Ma 
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Ex, — énergie du neutron incident, 
n — masse du neutron, 
Min — masse de l’ion résiduel. 
Par exemple le graphique (fig. 2) concerne l’azote et 


O 20 40 60 80 100 120 140 160 180 
1e 


représente le parcours de ces « en fonction de 0 calculé 
d’après (1) et où on a passé directement de Æ, à R,, 
parcours des &«. À cause de l’imprécision sur l’énergie 
du neutron incident (la largeur du pic des neutrons 
de 14 MeV est < 1 MeV) et de l’imprécision sur la 
mesure de 0 nous admettrons AO < 100. 

3) Si les conditions précédentes sont vérifiées, nous 
pouvons calculer l’énergie du noyau de recul £, par la 
relation (£4 est l’énergie totale libérée) : 


Et — Es = Er (Et cc Er + Q). 


Enfin pour être bien sûr qu’il s’agit du phénomène 
que nous voulons étudier, 1l faut faire le test de la 
conservation des impulsions : 


P—P,+ PR = Pr 
Il faut que 
PI = |Pnl 

Du fait de la difficulté de mesure pour les traces 
courtes, nous admettrons une imprécision de l’ordre 
de 10% sur |P|. 

Une fois ces trois conditions remplies, nous mesu- 
rons le parcours À du noyau résiduel. Comme les Q 
pour les réactions (7, «) sur l’oxygène et l’azote sont 
assez bien connus et qu’on a une incertitude de 2 % 
environ seulement sur la relation parcours-énergie des 
a dans les émulsions Ilford C:, l'erreur commise sur 
E est faible. 

Les principales imprécisions sur À proviennent de : 

1) Erreur éventuelle dans la mesure du parcours. 

2) Fluctuations intrinsèques du parcours des ions C 
et B de faible énergie dans les émulsions Ilford C,. 

Les figures 3 et 4 représentent les parcours-énergie 


RTE FE TS 
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en question. La courbe en pointillé est tracée à partir 
des valeurs calculées par Papineau [5]. 

À énergie égales, les ions 11B ont un parcours un peu 
plus court que celui indiqué dans [6] qui a été mesuré 
dans les émulsions Nikfi a2. Néanmoins, il faut tenir 
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compte de l'humidité au moment de l’irradiation qui 
est un facteur important dans la comparaison. 

Le parcours des ions 1?C est un peu plus important 
que ne le prévoient les calculs de Papineau. 

Cette première étude fait remarquer en outre que 
dans cette région d’énergie, ces ions produisent une 
ionisation analogue à celle des « dans les émulsions 
Iford C, et présentent des fluctuations importantes sur 
le parcours. 

Ce travail a été fait pendant notre séjour au Labora- 
toire de Physique Nucléaire d'Orsay. Nous nous per- 
mettons d'exprimer notre vive reconnaissance à M. le 
Pr J. Teillac, Directeur de ce laboratoire. Nos remer- 
ciements vont également à M. R. Chastel et à 
MM. Lévy et Avignon qui nous ont prêté une aide 
efficace au cours de ce travail. 


Lettre reçue le 1er août 1960. 
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ANALYSE DES RÉSONANCES 
DUES AUX NEUTRONS «s » 
DANS LES EXPÉRIENCES DE TRANSMISSION 
PAR TEMPS-DE-VOL 


Par C. CorGe, J. Juzren et F. Nerrer, 


Section de Physique Nucléaire à Basse Énergie, 
G. E. N., Saclay. 


On sait [1] que si on néglige le terme d’interférence 
entre la diffusion potentielle et la diffusion résonnante, 
le comportement de la section efficace totale pour des 
neutrons d'onde s peut être décrit au voisinage de 
l'énergie de résonance EX par une expression du genre 


So 


°T1+e 


SF Gp (1) 
dans laquelle o, est la section efficace totale maximum 
au droit de l’énergie Er, 6, est la section efficace de 
E — En 

172 
E étant l’énergie du neutron incident et T° la largeur 
totale de la résonance. 

L'expression (1) suppose essentiellement que le 
noyau Cible atteint par le neutron incident est parfai- 
tement au repos. En fait, ce noyau est soumis à l’agi- 
tation thermique qui entraîne un élargissement 
Doppler de la résonance. Bethe et Placzek [2] ont 
calculé cet élargissement en assimilant la cible à un 


diffusion potentielle, et où on a posé x — 


gaz monoatomique de noyaux de température 
absolue 6. 

On peut écrire alors 

. Cr 00 T(B, a) (2) 
où 

B = 2A/T 
avec 
1/2 
Ne (% k0Ex) 


où m/M est le rapport de la masse du neutron à celle 
du noyau cible et k la constante de Boltzmann. 
Avec ces notations la fonction 4 s'écrit : 


SEE si U 


Lamb [3] a établi que l’expression (2) était encore 
valable dans le cas où la cible se comporte comme un 
réseau cristallin à condition de prendre une certaine 
température effective au lieu de la température 0. 

Par ailleurs, la résolution de l’appareillage intervient 
également dans la déformation des résonances. Elle est 
caractérisée par la fonction de résolution qui résulte 
principalement, dans la méthode du temps-de-vol, de 
la distribution des neutrons autour de l’instant initial 
et de la forme du canal en temps dans lequel le neutron 
vient se classer. Généralement on considère une appro- 
ximation gaussienne de la fonction de résolution, carac- 
térisée alors par le paramètres 6 — RJT où À désigne 


la largeur à 1 /\4/e du maximum. Cette approximation 
est représentée par la fonction : 


1 +oo 1 


VE pVn) 20 Ty 


/ RAS . AE 
fee) = [52] 
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La section efficace totale nous est accessible par des 
expériences de transmission. En effet, on peut écrire : 


T{x) = NJN, = exp [-— no(x)] 


où N et N, désignent les taux de comptage observés 
avec ou sans interposition de l’échantillon étudié dont 
l'épaisseur est définie par le nombre n de noyaux qu’il 
contient par em? de surface offerte au faisceau incident. 

Il s’agit alors pour déterminer les paramètres let 6, 
de la résonance, de comparer courbes expérimentales 
et courbes théoriques. Dans ce but, plusieurs méthodes 
ont été développées par différents auteurs. On peut 
citer : 

— la méthode des formes [4, 5] qui est en quelque 
sorte une comparaison directe mais qui ne peut s’appli- 
quer que dans le cas d’un échantillon mince (no, 1) 
ou dans celui d’une très bonne résolution ; 

— la méthode des aires [4] fondée sur le principe 
que l'aire totale comprise entre la droite horizontale 
0,6 08 1 LE 


0,15 02 0,3 04 


0,15 02 03 O4 


08/08 145 
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d’ordonnée 1 et la courbe de transmission est indé- 
pendante de la résolution. Cette méthode exige que les 
résonances soient suffisamment isolées ; 

— Ja méthode du minimum de transmission [5] qui 
n'utilise pour l'analyse de la résonance que le 
point T(0) ; 

— la méthode des aires partielles indiquée par 


Bollinger [6]. Malheureusement le fait que les calculs 


aient été menés sans tenir compte de l'effet de réso- 
lution réduit sont champ d’application aux seules 
résonances telles que fl € 1. 

Pour étendre le domaine de l’utilisation de la der- 
nière méthode citée, nous avons procédé au calcul de 
l'aire partielle À /A définie par 


A il +ap +0co , 
ee dl Le —CO fc) 
exp [— nos Ÿ(B, x')] dx’ dx 
l CHRSIU 15 20 30 40 60 80 
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où les fonctions {{et° Y sont celles définies plus haut et 
où le paramètre à — ÔEÆJA définit les limites symé- 
triques par rapport à Er à l’intérieur desquelles on 
mesure l’aire partielle. 

Les calculs ont été effectués sur calculateur Ferranti- 
Mercury par les soins de la Section de Calcul Élec- 
tronique [7] du C. E. N. de Saclay. Ils représentent un 
important programme. Les résultats sont présentés 
sous forme de réseaux de courbes dont la figure 1 
illustre un exemple. Les calculs ont été exécutés pour 
112 réseaux de ce type. 


Lettre reçue le 14 septembre 1960. 
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